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Die folgenden Angaben sind den vom Anmelder eingereichten Unterlagen entnommen 

(g) Verfahren ^ur Oxidation einer nnindestens eine C-C-Doppelbindung aufweisenden organischen Verbindung 

@ Eln Verfahren zur Oxidation einer mindestens eine 
C-C-Doppelbindung aufweisenden organischen Verbin- 
dung Oder eines Gemischs aus zwei oder mehr davon 
umfaSt die folgenden Stufen: 
(I) Herstellung eines Hydroperoxids, 
(11} Umsetzung einer mindestens eine C-C-Doppelbindung 
aufweisenden organischen Verbindung oder eines Ge- 
mischs aus zwei oder mehr davon mit dem in Stufe (I) her- 
gestellten Hydroperoxid in Gegenwart eines Zeolith-Kata- 
lysators, 

(III) Regenerierung des in Stufe (11} verwendeten. zumin- 
dest teilweise deaktivierten Zeolith-Katalysators, und 

(IV) Durchfuhrung der Umsetzung gemafS Stufe (li) unter 
Verwendung eines Zeolith-Katalysators, der den in Stufe 
(Hi) regenerierten Katalysator enthalt. 
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1 2 

■ij-.*«rfk..nB spricht die Mfiglichkeit ednexRegeoeriening des im Rahmen 

^ dort beschriebeaen VMfahiens verwendeten Katalysa- 
mevorUcgendeErfindungbetrifitdnVerfthienzurOxi- torsan,ohncjedochDetaikb«ueUchderD^^ 

pclbindung aufweisende oigamschc V«^d"°8„^ffV^" to d^vfcrwWysators und die dnnvolle 

'^'?^ffiSS^^47^nden.rtigcsBpo:d- ^2^gsdauerwirtschaMchnic*tdun:hr^^ 
So beschirabt die U5-AO.i/^,"»' ein ocr J^:^^ * „ ^ „ . ^ voriieeenden Brfindung die Aufgabe zu- 

isomorphist,sowicdicHerstenungcmcsderarUgeoMol^ » J^^S^^^'dlSenerieni^ im Rahxnen di^ 
'^^^rs^'^Ji 418 beschieibt ein integriertes Vferfahren ses Vetfahrens verwendeten Kalalysators und die anschUe- 

Weitc» Verfahren ^ H^t^'l""^ ^.f f "^."^^^ Sbelriflt die voriiegendc Brfindung ein Verfahren 

TitansilikalitenbesdmebenwuU. Hmtr aufweisenden orcanischenVerbindungodereines 

GemaBderUS-A5499^5kanndasfurderartgeO^^ SSTrS^dXinehrdavonmUdlmiaStufe 

gas gewonnen werdcn. Die Ui-A 3,3i»»,»p ocswiraui cm 7' iith:vatalvsatore 

Verfelii^ zur Herstellung von Propylenoxid, be. dem das ^IJSe^J'des in Stufe (E) verwendeten, zu- 

Propylen durch Steamcracken, katalytis<Jes Crackeo oder ^de^ SdT dSdviLn 'zeolith-Katalysators. 
katalytischeDehydneaing gewonnen wiTd. 

Bekanntetmafien bildcn sich bci diesen ^^^^^ ™ Durchfllhning der Unu.etzung gemafi Stufe (11) 

Umsetzungeo, insbesondere bd der Verweodungvon^ 22r V^wSjlines ZeoUtb-Kftlysaton, der den 

lysatoren. die Mikioporen aufweisen, wie z B. bei Zeobto- "TZS^) rcgenerieitcn Katalysator enthalL 

KaialysatorenwieTitansilikaUtodertitanhaltigemZeohtb- in J>tute ^lU) regenencncn x.. , 

6, nach «anigcr Zeit oiganische BelSgc, die zu einer teilwei- 
senodorvoUsfindigenDeaklivieruiigderKatalysatorenfuh- IS 

Diese otgatrischen BeWge kSnncn durch Calcimercn des HerstcUung dnes Hydropcwxids. 

Katalysators oderdurch Waschen mal^hungsmittel pim ^^^^ff^n«^^,ij^ Kontext der vodiegenden 

Romano, I CataL. 129 (15^91). i:>v lo/. v/^ otgamschc Verbindmgcn der aUgemeiMn I^el R-O-OH. 

^^§ieEP-A0743094besch^bt?^^rr^ ^^oSn^^n^tiXS^r' ^ 

rierung eines Hi ««>thalteoden M?'*'"^^^^^^ ^S^^ei^rwird im Rahmen des erfindungsgemSfien 

waimendesMolekulanietebemn^^^^ SS VferfSs Wasserstoffpe^xid verwendet 

als 150°C und weniger als tfffC "'^'^tj^r^ * Ve^LenzurHerstcUmigderHydropciwMdesindansich 

die mogUche Verwendung des ^ ^^^^^^ belSS folglnden 1^^* fUr die Synthesc 

fUr die Umsetzung oigamscher Verbindungen. bospi^ 3vasserstoffpetorid nochmals kurz eriautert werden. 

weise fllr die HydroxyMening von aromatischen \feibmdun «^^^Xt di^ Synthese des Wasserstoffperoxids vor- 

gen. Ammoxidation von Ketoneo. OxidaUoo von gesattigeo °'*^J™f»rei^ AnthiachiDOn-Vcrfahien Oder di- 
LhlcnwasserstoffenzuAlkohoJenund^^^^^ « J^^r^wf^HTd SaS^ edelmetallh^^^^^ 

zur Olefin-Epoxidation beschneben. Die DE-A 44 Z3 o ^"7 , . „ 

beschreibt einen Oxidationskatalysator auf Basis yon 15^0- '^^yf^XachiDOD-Veifahren wird eine im folgenden 

«lerV3..adiumsiIikatennutZeolith-StrukUi,«,w.e^n^^^ ArSoS^n^Shung hcrgestcllt Diese bestcht 

fahren zur Herstellung von Epoxidenaus01efinen W^«- ^^be^^^^S^^^yiiti^hinons. bevorzugt 2- 

stoffundSauerstoffunteryerwendungdesdannbe^tai^ « S^y, 2-^exyl-. 2-Hexenyl-, besoodets bevor- 

nenKatalysatop.Dort wirdauch angeg^en,daB derdann E%1 J^u^U^^ jr ^^g^ttelgemisch 

'^A^I^^S^n^Us^t^U^S.m^^^ e„Llteodkl^«ngs,id.telfUrChino„unddnUsung. 
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l^Tkrabutylhamstoffto^gt^t £^SrittLBl)imBeieich von Ibis lOmmauf. 

Die AAeMfisuDg ^J^^^^^^^^'Z- iS C^t werdo, KalalysatorfomkSrper. die in Form 

<i-^!^'°^^«';^J^^^'^^ gc^eterPackungenindenReaktordngebautwcrdenund 

zugswcise 0^ bis 20 ^'^-'^^^^ ^^T^^ die^enuid eiiJ Viekahl von Durchstromungskanalen 

bei ungefahr 2U bis lUU voraigswcu» uubc^ou^ .^^f!*,* TVrnrtiDe ForrnkSroer bezcicfanct man als Kata- 

rionodcrcincsFestbcns ange«dnet scin. » J^'S^^feererirgen.aB dieses \ferfehiem sind bei- 

Die daraus resuMetende Hydrochinoo-ha^e LosuDg f^^r^^?^!^ Oo« 862, EP-A 0201 614 und der 

ungcfihr 100-C, vorzugsweisc bei ungeRto 35 bis ungcMr J^-^J^^^^^^d^ten Vbniltung vollmn- 
SS^.t^^^^t^^2^SS,?d 30 £»^Xe.-v<»iiege„de Jo^ld^ng 

aufwdst und das Hydiochinon komptett in Chinon umge- ^^^^^^ bcschricbenen Vetfahrcns werfen kicine 

wandeltwurde. .i. i. _j. r:^ niaipn von Wasseistoff und Sauetstoff in einen Fliissig- 

Das so erhakene. Was=«isto£5««»^ntMteod.^^ SSLm auTwL^und einer anorganischen Same in 
inischwiidanschlieBendniitememnntdeml^ui^smitel- 

Wasscr.Methanol.emca.emwemgenAlkoholm^l'^ SeStrom weist dabei eine Geschwindigkeit von 

Atomen oder einem Gennsch aus zwei oder mehr dayon. ^^^^^^"^ ni/s (10 FuB/s) auf, wodurch ein kon- 

weiler bevorzugt mit Wasser extrahie,! Das so ejaltene r^^^^^i^^^i'Jj^^^^ Ssblaschcn in eincr 

Wassctstof^eroxidcnthaltendeGenuschkannansrf^^ ^^SSS^d^S geschaffen wird. Bezag- 

di«ktindeUi«sem.«ggemBSJfc(ipdes«fi^^ *> SKSSEite zar HersteUung von 

^^S^^^^^O^r^^^i^^ S^I..ffpe«>^d.irdanfdieobengenann.D™ckscbHft 

Verwendnng eines Gemischs aus Wasscr unddncm Alk<v ™c.^ ^ lutauen des erOndungsgen^ Vsr- 

bol,vorzugsweiseMethanol.vorsch]agt. ^ _ , , verwendete Wasseistcfifpetoxid duich Inkontakt- 

stoff wohl bckannt. Nforzugsweise wild un Ratawn des w- '^^g^y^n^aOisa Gcmiwh ein dem jeweils verwendeten 

MungsgcmaBen Vcrfahrens die Sj^^ese von Wa^erstoff- ^^^^^^^^^Z^^, iciton. d h. ein Keton. 

peroxidausdenE!ementengem5Bdem,nderDE-A19642 ^^"^"^^tLLffgeriist wie de^ ^ 

770.3 beschriebenen Vecfahren hergestdlt, wobe. diese An- das^ ^^^^''^"e Acetopheaon, Aceton 

^Idung voUumfdnglich in die vorbegende Anmeldung SS ^^f^^^^g^^cnge an wL. und wech- 

*t SrX^r^h^ kuTZ die wesendi- sejnde Mengen r^Td^i''^''''^'"'""'"' 
c,i:Sk^ des don beschriebenen Vb^hi^oseHSu.^ ^^tS^iSS^sen^^e»«dunmi«.l- 

"^desdortbeschnebenenVcrfahrcnswirdWasser- «> - ^^^^^pj^wK"^^^^^ 

stoffi««,iddkontind^UchdurchdieUm^mingvo^^^ ^4^2 77lS?oT9 6^^^^^ 

seistoff und Saueistoff m Wasser und/oder Cr-Cj-AUcano Axllftn of Alfcanes usinj? -ntanium SiBcate in the Pre- 

len als Reaktionsmedium an einem Katalysatorfoimkoq^ J^lTin sim Sfi Jflydiogen Ferroxidc". DGMK 

deralsaktiveKomponenteP^uinenth-a^^^ S^l^rSeS^SSinPeuochemistry.Sep. 

weiden-GemSB dieses Vetfahrcns wud cine Wassei^ff^^^ « iHriQM S 2^-213 beschrieben wird. 

oxid-L6sung erhalten, die einen Gehalt an Wasserstofifper- 16-18, 1992. AD ^U, oesc 
oidd von mindestens 24 Gew.-%. bezogen auf die Gesamt- 
15sung, aufweist 
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Diesc Stufc des crfindungsgemaBcn Verfahrens bctrifift cin Vcifahren der hicr in Rede stehenden Art, wobci die 

die Umsetzung cincr mindesteos cine C-C-DoR>cIbindung miiKiesteas eine C-C-Doppelbindung aufweiscode oigani- 

aufwdsMidCTi \ferbindung oder eines CTenrischs aus zwei 5 sche VetbindungausgewahltwiMausderGruppebestehend 

Oder mehr davon, mit dem in Stufe (T) hagestellten Hydnv aus einem liDearrai oder verzweigtketdgen aliphatischen, ei- 

pccDxid in G^cnwart cincs Zeolith-Katalysators. ncm lincarcn odcar verzweigtkettigca aromatischcn, dnem 

Der im Rahmen der voriiegeoden Erfindung verwendete liocareo oder verzweigtketdgen cycloaliphatischen Olefin, 

BegrifF "C-C-Doppelbindung aufweisende organische Ver- mil jeweils bis zu 30 C-Atotn«i und dnem Gesmisch aus 

bindimg"mii£aBtalleoigamschenVei:bindimgen,dienu^ lO zwei oder melir davon, 

stens eine C-C-DoppcIbiDdung aufweisen. Es kann sich da- Ihsbesondcre cignet rich das erfindungsgemaiJe Verfah- 

bd um dne nicdcnnolekularc organische Veibindung, d. h. ren zur Umsetzung niedermolckularer Olefine, wie z. B. 

eine Verbindung, die dn Molekulaigewicht von bis zu unge- Ethylen, Ptopylen, sowie der Butene, wobei insbesondae 

fahr 500 aufweist, sowie ein Polymer, d h. eine Verbindung, Ptapylen umges^ winL 

die cin Molekulaigewicht von mehr als 500 aufwdst, han- w Als Katalysat<xen weuden in Stufc (D) des erfindungsgc- 

deln. Vorzugswcise wird das crfindungsgcmaBc Veafahren mSBcn Verfahrens Obeigangsmetall-haltige, mikrc^wtdse 

jedoch fiir niedeimolekulflie oigamsche Veibindungen der und/oder mesc^xxdse und/oder makiopor5se Festkorper 

obenbeschriebenen Art eingesetzt Dabei kann es sich um li- dngesetzt 

neare, verzwcigtkcttigc oder cyclische Wrbiodungen han- Insbesoodere bci der Oxidation niedcrmolekularer Va- 
dcln, die aromatischc, aliphatische, cycloaliphadsdic Grup- 2D bindungen werden bcvorzugt t)bcrgangsmetall-haltigc mi- 
pen, sowie eine Kombination aus zwei oder mehr davon, kiopoiose Festkorper benutzt, besonders bevoizugt warden 
aufweisen konnen. Vorzugswdse weist die eingesetzte orga- Zeolithe, die Cbergangsmetalle enthalten, weiter bevoizugt 
nischc Veibindung 2 bis 30 Kohlenstofifatomc, weiter bcvor- cin Titan-, Zirkonium-, Qirom-, Niob-, Eisen- oder ^^a- 
zugt2bislOKohlenstoffatome,auf.Sieistwcitcrbcvorzugt dium-haltigcr Zeolifli und insbcsOTderc cin Titanalicalit 
dn aliphatisches Monoolefin. Es ist jedoch auch tnoglich, 25 eingesetzt. 

daB die eingesetzte organische Verbindung mehr als dne Zeolithe sind bekannteimaBen kristalline AUumosihcate 
ethylenisch ungcsattigte Doppelbindung aufweist, we dies mit geordneten Kanal- und K&figstrukturen, die Mikioporen 
bdspiclsweisc in Dicocn oder TVicnai der Fall isL Sie kann aufweisen. Der Begriff "Mikroporcn", wie cr im Rahmen 
zusatzliche funktionelle Gruppen, wie z. B. ein Halogena-' der voriiegenden Erfindung veiwendet wild, entspricht der 
torn, dne Catboxylgruppe, dne Estergruppe, eine Hydro- 30 Definiticm in "Pure Ak>L Chem." 45, S. 71 fF,, insbesondere 
xylgruppe, cine Etheibriicke, cine Sulfidbruckc, eine Carbo- S. 79 (1976), und bczddmct Pbren mit cinem Porcndurch- 
nylgruppe, cine Cyanogmppc, cine Nitrogruppc, eine Ami- messcr von kldner 2 nm. Das Nctzwctk solchcr Zeolithe ist 
nogruppe oder dne Kombination aus zwei oder mehr davon aufgebaut aus Si04- und A104-'Iblraedem, die uber gemdn- 
enthalten. Die Doppelbindung kann endstandig oder innen- same Sauerstoffbrficken verbunden sind. Erne tJberacht der 
licgcnd sein. Fcmer kann sic Bcstandtcil eincr cyclischcn 35 bckannten Strukn^rcn findct sich bdspiclsweisc bci W.M. 
Strukmr sein, wie dies beispielswdse bci Cyclohcxcn der Meier und D.H- Olson in "Adas of Zeolithe Structure TV- 
Fall ist Es kann auch dn Gemisch aus zwei oder tnehr der- pes", Elsevier, 4. Auflage, London 1996, 
artiger Verbindungen eingesetzt wenlEn. Femer existieren Zeolithe, die kein Aluminium enthalten 

Weitcrc Bcisjriclc fur geeignetc organische Verbindungen und bd denen im Silicatgittcr anstelle des Si(IV) teilweisc 

schlicBcn ungesSttigte FcasSuren oder dercn Dcrivate, wic 40 Titan als Ti(IV) vorhanden ist. Die Utanzeolilbc, insbeson- 

z, B. Ester und'Glyceride derartiger ungesattigto- FettsSai- dere solche mit einer Kristallstruktur vom MFr-TVp, sowie 

ren, sowie Oligomere oder Polymeie ungesattigter organi- Mogtichkdten zu ihrer Herstellung sind beschrieben, bei- 

schcr Verbindungen, wie z. B. Pdlybutadien, cin. spiclswcisc in der EP-A 0 3 11 983 oder der EP-A 0 405 978. 

Beispiele derartiger organischer Verbindungen schlicBcn AuBcr Silizium und Titan konnen solche Materiaiicn auch 

die folgenden dn: 45 zusatzliche Elemente wie Ahiminium, Ziikonium, Zinn, Ei- 

Etiiylen, Propylen, l-Buten, cis- und trans-2-Buten, iso-Bu- sen, Koball, Nickd, Gallium, Bor oder geringe Mengen an 

tylcn, Butadien, Pcntene, la^pren, 1-Hexen, 3-Hcxen, 1- Fluor enthalten. 

Hcptcn, 1-Octcn, Diisobutylen, 1-Nonen, 1-Deccn. Camp- Jn den bcschricbcnen ZcoUthen kann das Titan dessclbcn 

hen, l-Undecen, 1-Dodecen, 1-Tridecen, l-Tetradecen, 1- tdlweise oder voUstSndig durch Vanadium, Zirkomum, 

Pentadecen, 1-Hexadecen, 1-Heptadecen, 1-Octadecen. 1- 50 Chrom, Niob oder Eisen ersetzt sein. Das molare \ferhaitms 

Nonadeccn, 1-Eicoscn, Di-, TVi- oder Tctramcre des Piopy- von Titan und/oder Vanadium, Zirkonium, Chrom, Niob 

lens, Styrol sowie anderc vinylaromatischc oiganischcs Ver- oder Eisen zur Summe aus Silizium und Turn und/oder Va- 

bindungen rait mindestens einer C-C-Doppelbindung, Di- nadium, Zirkonium, Chrom, Niob oder Eisen Uegt in der Re- 

f^enylethylen, Polybutadien, Polyisoprca, Cyclopenten, gd imBerdch von 0,01 : 1 bis 0,1 : 1. 

Cyclohexen, Cyclohepten, Cycloocten, Cyclooctadien, Cy- 55 Tltanzeolithe mit MFI-Struktur sind dafur bekannt, daB 

coldodecen, Cyclododecatrien, Dicyclopentadien, Methy- sic uber cin bestiramtes Muster bei der Bestimmung ihrer 

lencyclopropan, Methylencyclopcntan, Mcthylencyclohe- Rontgenbeugungsaufaahmen sowie zusatzlich uber einc 

xan, Vinylcycldiexan, Vinylcyclohexen, Methallylketon, Geriistschwingungsbande im Infrarotbereich (IR) bei etwa 

AUylchlorid, Allylbromid, Aciylsaure, Methacrylsauie, 960 cm"^ identifiziert werden konnen und sich damit von 

Crotonsaure, Vinylessig^urc, Crotylchlorid, Mcthallylchlo- «> Alkalimetalltitanatcn oder kristallincn und amotphen ISOi- 

rid, Dichlorbutene, AUylalkohol, Allylcarbonat, AUylacetat, Phasen untcrschddcn. 

Alkylacrylate und -methacrylate, DiaUyhnaleat, Diallylph- Oblicherwdse steUt man die genannten Utan-, Zirko- 

thalat, ungesattigte IHglyceride, wie z. B. Scjaol, ungesat- mum-, Chrom-, Niob-, Eisen- und Vanadiumzeolithe da- 

tigtc Fcttsaurcn, wic z. B. Olsaurc, linolsaure, linolcn- durch her, daB man cine waBrige Mischung aus einer S1O2- 

saure, Recinolsaure sowie deicn Ester einschlicBUch der fis Quelle, dncrHtan-,arkonium-, Chrom-. Niob-, Eisen bzw. 

Mono-,Di- undlHglyceridester. Vanadium-Quelle, wie z.B. Titandioxid bzw. dnem ent- 

Vernei konnen auch Gemische aus zwei oder mehr derar- spiechenden Vanadiuraoxid, Zirkoniumalkoholat, Chrom- 

• tiger Verbindungen, insbesondere Gemische der oben cxcm- oxid, Nioboxjd oder Eiseooxid und cincr stickstofflialtigcn 
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otganiachen Base als Ibmplat ("SchablcHien-Xfeibindung"), 
wic Z.B. Tetrapropytemmoniumhydroxid, gcgebenenfalls 
Qoch unter HLnzufUgea voa basifichoi ^^induDgen, in ei- 
ncm Druckbehalter unter crhohter Ibmperatur im Zcitraum 
mehieier Stundeo oder einiger 'ftge luxisetzt, wobei dn kri- 
stallines Produkt entsteht Dieses wild abfiltriat, gewa- 
schwi, getrocknct und zur Entfcmung dor (xganiscbcn Stick- 
stoffbasc bei erhQhter Tcmperatur gebrannL In dem so criial- 
tenen Pulver liegt das T5tan, bzw. das 2jrkDiuuni, Quotn, 
Niob, Eisen und/oder Vanadium zutmndest teilweise inner- 
halb dcs Zeolithgerusts in wcchsclndem Antcil mit 4-, 5- 
odcr 6-fachcr Kooixaination voc Zur Vcibessening der kata- 
lytischen VKbaltens kann sich nodi eine mdinnalige 
Waschbehandlung mit schwefelsaiirer Wa&serstof^oxid- 
lasung anschliefien, worauf das Utan- bzw. Zirkonium-, 
Chrom-, Niob-, Eisen-, Vanadiumzeolith-Pulver emcut gc- 
Hodmet und gebrannt warden nuiB; daran kann ach eine 
BehgHI'mg AltfgliTnR^allverbindungen anschlieBen, urn 
den Zcolitii von dcr H-Fom in dde Kation-Form zu iibcrfUh- 
rai. Das so hctgestcUic Utan- bzw. arkonium-, Chrom-, 
Niob-, Eisen-, Vanadiumzeolith-Pulver wild dann, wie 
nachstehend beschrieben, zu einem Fonnkorper verarbeitet 
Bevorzugte Zeolitbc sind Utan-, Ziriconium-, Chrom-, 
Niob- Oder Vanadiumzcolithc, wetter bevorzugt solche mit 
Pentasil'Zeolith-Struktiii; insbesondere die TVpen mit ront- 
genographischer Zuordnung zur BEA-, MORTON-, MTW-, 
FER-, MH-, MEI^, CHA-, ERI-, RHO-, GIS-, BOG-, 
NON-, EMT-, HETJ-, KH-, FAU-, DDR-, MTT-, RUT-, 
LTL^, MA2r, GMEr, NES-, OFF-. SGT-. EUO-, MFS-, 
MCM-22- Oder MFI/MELrMischstruktui; Zeolithe dieses 
Typs sindbeispielswcisc in dcr obcn angegd3cnen Literatur- 
stelle von Meier und Olson bescbricbea Dcnkbar sind fUr 
die vcxiiegende Erfindung weiterhin titanhaltige Zeolitbe 
mil der Stiuktur des ZSM-48, ZSM-12, Ferrierit oder ^ 
Zeolith und dcs Moidcnits. Derartigc Zeoliflic sind unter an- 
dercm in dcr US-A 5 430 000 und dcx WO 94/29408 be- 
schrieben, deren diesbeziiglicher Inhalt voll um^glich in 
die vorliegeode Anmeldung dutch Bezugnahme aufgenom- 
men wird. 

Auch bezUglich dcr Porenstrukmr der crfindungsgemSB 
verwendeten Katalysatoren existieren keine besonderen Be- 
schrankungen, d. h. der Katalysator kann MikropOTen, Me- 
soporen, Makioporen, Mikro- und Mesoporen, Mikro- und 
Makropoicn oder Mikro-, Meso- und Makroporen aufwei- 
sen, wobei die Defimtion der Begriffe "Mesoporen" und 
*'Makroporen" ebenfalls derjemgen in oben erwahnter Lite- 
rattir gemfiB Pure Apph Chem. cntspricht und Poren mit ei- 
nem Durchmcsscr von > 2 nm bis ca. 50 nm bzw. > ungefahr 
SOnmbezeichnet. 

Pemer kann es sich bei dem rarfindungsgemSB verwende- 
ten Katalysator urn cin Material auf dcrBasis cincs mesopo- 
rosen mindestcns ein UbcigangsmetaU und Silizium withal- 
tenden Oxids sowie dnes ein Obeigangsmetall und Silizium 
enthaltenden Xerogels handeln. 

Besondera bevorzugt sind siliziuoihaldge mesoporose 
Oxide, die nodi Ti, V, Zr, So, Cr, Nb oder Fe, insbesondcre 
Ti, V, Zr, Cr, Nb oder cin Geraisch aus zwci oder mchr da- 
von, enthalten. 

Insbesondere bevorzugt werden im Rahmen des erfin- 
dungsgemaBen Verfahrcns, sofcm nicdermolekularc Ole- 
finc, wie z.B. Propylcn, umgesctzt werden, titanhaltige 
Zeolitb-Katalysatoren eingesetzt, die ausschlieBlich oder 
nahezu ausschlieBlich Mikropoieo aufweisen, wie z. B. 01- 
tansilikalit-1, TitansiUkaat-2 oder titanhaltiger Zeolith-p, 
wetter bevorzugt Htansilikalit-1 oderTitansilikalit-2, insbe- 
sondere Utansilikalit-l. 

Sofern die Umsetzung gemafi SUife (0) als Festbettver- 
fahren durchgefuhrt wild, whrd vorzugsweisc ein mecha- 



nisch besonders stabiler Katalysator eingesetzt, DafUr kom- 
men insbesondere Katalysatoren mit Zcolith-Struktor, wie 
sie in dcr DE-A 196 23 611.8 beschrieben sind, die hicrmit 
bzgl. der darin beschricbeocn Katalysatoren voll umfanglich 
5 in den Kontext der vodiegeoden Anmeldung duich Bezug- 
nahme aufgenommen wird. 

Dabei haodelt es sich urn Katalysatoren auf dcrBasis von 
Utan- od» Vanadiumsilikaten mit Zeolitb-StrukUir, wobei 
hxgji der Zeolith-Stxuktiir auf die vorateheDd als bevorzugt 
10 angegebenen Strukluren verwiesen wild. Diese Katalysato- 
ren and dadurch gekennzeichnct, dafi durch vcifcsti- 
gcndc Formgebungsprozessc geformt woideo sind. 

Als verfestigende Focmgebungsprozesse kdnnen im Prior 
zip alle Metboden zu dner BntsjxBchendeQ Formung ver- 
15 wendct werden, wie sie bd Katalysatoren allgcmdn flblich 
sind. Bevorzugt werden Verfahren, bd doien die Formgc- 
bung durch Extrusion in iiblicben Extnidem, bdspielsweise 
zu Strangen mk einem Durchmesser von tiblicherweise 1 bis 
10 mm, insbesondere 2 bis 5 mm, erfolgt. Weidai Bindc- 
20 miucl und/oder Hilfsmittcl bcnotigt, ist der Extrusion 
zweckmaBigerweise ein Mischungs- oder KnetprozeB vor- 
geschaltet Gegebenenfells erfolgt nach der Extrusion noch 
dn CaldniOTngsschritL Die crhallencn StrSnge werden gc^ 
wQnschtenfalls zerklcincrt, vorzugsweise zu Granulat oder 
25 Splitt mit einem PartikBldurchmesser von 0,5 bis 5 mm, ins- 
besondeiB 0,5 bis 2 mm. Dieses Granulat oder dieser Splitt 
und auch auf andeicm Wegc crzcugte Katalysatojformk5r- 
pex enthalten praktisch kcinc fdnktorigeicn Antdle als sol- 
che mit 0,5 mm Nfindestpartikeldurchmesset: 
30 In einer bevorzugten Ausfuhrungsform enthalt der einge- 
setzte gcformtc OxidationskatalysatOT bis zu lOGcw.-% 
Bindcmittel, bezogcn auf die Gcsamlmassc dcs Katalysa- 
tors. Besonders bevorzugte Bindemitlelgehalte sind 0,1 bis 
7 Gew.-%, insbesondere 1 bis 15 Gew.-%. Als Bindemittel 
35 dgncn sich imPrinzipaHc fur derartigc Zweckecingesctzte 
Vcrbindungcn, bevorzugt w«den Verbindungen, insbeson- 
dere Oxide, des Silidums, Aluminiums, Bors, Phosphors, 
Zarkoniimis und/oder Titans. Von besonderem Interesse als 
Bindcmittel ist Siliciumdioxid, wobei das Si02 als Kieselsol 
40 Oder in Form von Tctraalkoxysilanen in den Formgcbungs- 
schritt eingebracht werden kann. Auch als Bindemittel ver- 
wendbar sind Oxide des Magnesiums und Berylliums sowie 
Tone, z. B. Montmorillonitc, Kaolinc, Bentonitc, Halloysite, 
Dickite, Nacrite und Ananxitc. 
45 Als Hilfsmittcl fur die vrafestigenden Formgebungspro- 
zessc sind beisfnelsweise Verstrangungshilfsmittel fur die 
Extrusion zu ncnncn, ein tibliches Verstrangungshilfsmiucl 
ist Mcthylccllulosc. Derartigc Mittel werden in dcr Rcgcl in 
dnem nachfolgenden Caldnierungsschritt vollstMndig ver- 
so brannt 

Typischcrwcisc werden die gcnanntcn Titan- und auch 
Vanadiumzcolithc wie oben bei der aligemeincn Bcschrei- 
bung der erfindungsgeraMB verwendeten Zeolitii-Katalysato- 
ren beschrieben, hergestellt Das so heigestellt Titan- bzw. 
55 Vanadiumzeolith-Pulver wud dami wie oben beschrieben 
geformt. 

Feracr konncn Oxidationskataiysalorcn auf dcr Basts von 
Titan- oder Vanadiumsilikaten mit Zeolith-Struktur mit ei- 
nem Gehalt von 0,01 bis 30 Gew,-% an dnem odei mehre. 
60 ren Edclmctallcn aus dcr Gruppe Ruthenium, Rhodium, Pal- 
ladium, Osmium, Iridium, Platin, Rhenium, Gold und Sil- 
ber, die ebenfalls dadurch gekennzeichnet sind, dafi sie 
durch verfestigende Formgebungsprozessc geformt worden 
sind, rcgcnericrt werden. Derartigc Katalysatoren sind in dcr 
65 DE-A 196 23 609.6 beschrieben, die hicrmit bzgl dcr darin 
beschriebenen Katalysatoren voll umfanglich in den Kon- 
text der voiiiegenden Anmeldung duich Bezugnahme auf- 
genonmien wild. 
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BzgL der fesligenden Foniigebungspiozess&, der Bind&- 
mittd sowic der Hilfsnnttd und der Struktur der Qxidad- 
onskatalysatorcn trifft das oben bzgj. der D&A 196 23 
611.8 Gcsagtezu- ^ ^ ^ 

Der in der DB-A 196 23 609.6 beschnebene Katalysator 
weist einBn Gdiall von 0,01 bis 30 Gew.-%, insbesondete 
0,05 bis 15 Gcw..%, vor aUcm 0,01 bis 8 Gcw.-%, jeweils 
bezQgcn auf die Menge der Titan- oder Vanadium-Zeokthe, 
der genannten Edelmetallen auf. Hierbei wird Palla^um be- 
aoDdeis bevorzugt. Die Edehnetalle konnen auf den Kataly- 
sator in Form gcdgnetcr Edclmctallkomponenten, beispids- 
wcise in Form von wassedQslichen Salzen, voj; wShrend 
Oder im AnschluB an den verfestigenden Foimgebungs- 
scbritt aufgebracbt werden. 

In viclcn FSHea ist cs jcdoch am gflnstigsten, die Edelme- 
tallkomponentcn erst nach dcm R>rmgcbungsschritt auf die 
Katalysatorformkorper zu bringen, besooders dann, wain 
eine Hochtemperaturbehandlung des edelmetallhaltigen Ka- 
talysators unerwUnscht ist Die Edebnetallkomponentcn 
k<»men insbcsonderc dutch lonenaustausch, Impragnienmg 
Oder Auf^riihen auf den geformlen Katalysator gebracht 
werden. Das Aufbringen kann niidels oigamscher Losungs- 
mittcl, wafiriger ammodakalischer L5sungen oder Ubeikri- 
tischcr Phasen wie etwa Kohlcndioxid erfolgcn. 

Duich den Einsatz dieser vorgenannten Methoden kftnnen 
diirchaus verschiBdenartige edelmetallhaltige Katalysatoren 
crzeugt werden. So kann durch AufsprQhen der EdelmetaH- 
$sung auf die Katalysatorformteilc cine Art Schalenkataly- 
sator eizeugt werden. Die Dicke dieser edelmetallhaltigen 
Schale laBt sich durch Impragnieren deutlich veigroBeiii, 
wahicnd beim lonenaustausch die Katalysatorpartikd weit- 
gdicnd gleichmaBig fiber deo Formk5rperqucr5chmtt mit 
Eddmetall belegt werden. 

WeitBT bevorzugt wild im Rahmen des erfindungsgema- 
Ben Verfahrens ein Zeolith-Katalysator cingesetzt, der dutch 
cin Verfahrcn, das folgcnde Stufcn umfafit, hersteUbar ist: 

(i) Versetzen dnes Gemischs enthaltend dnen Zeolith 
Oder dn Gcmisch aus zwci oder mehr davon mit ciner 
Misdiung enthaltend mindestens eincn Alkohol und 
Wasser, und 

(ii) Kneten,Verformen,TYocknMiundCaldmerendes 
gem^B Stufc (i) versctztcn Gemischs. 



Dabei werden gemafi Stufe (1) dieses Katalysator-Herstel- 
lungsveriahrens dn zeolithisches Material, vorzugsweise 
die oben beteits nSher beschriebenen Zeolithe, insbesondere 
^cobcnbcrcits nahcr beschriebenen Titan- oder Vanadium- 
Zeolithe mit einer Mischung enthaltend mindestens emen 
Alkohol und Wasser; einem Bindemittel, gegebenenfaUs ei- 
ner Oder mehrcrcn organischcn viskositatsstdgemdcn Sub- 
stanzen und wdteien aus dem Stand der Tcchnik bekannten 
Zusatzstoffen zu einer plastischen Masse verarbeitet Diese 
durch inniges Vermisrfien, insbesondere Kneten der obigen 
Komponenten eihaltene plastische Masse wird anschlieBend 
vorzugswdse durch Strangpressen oder Exti^eren ver- 
fonnt und der eriialtcnc Formkorper nachfolgend getrocknet 
und abschlieBend calciniert. 

Im einzelnen laBt sich zu dem erfindungsgemafi beson- 
dere bevorzugt vcrwendeten Katalysator bzw. zu dessen 
Herstellung folgendes sagen: 

Vorzugsweise handelt es sich bd dem erfindungsgemaB vcr- 
wendeten ZeoUth urn dnen Titan-, Zirkonium-, Chrom-, 
Niob-. ELsen- oder Vanadium-haltigen Zeolith und insbe^ 
sondere ein TitansiUcalit, wobd wiederura vorzugsweise em 
mikroporoses TLtansiHcalit, weiter bevorzugt dn mikiopo^ 
raises TitansiJicalit mit Pentasil-Zeolith-Struktur eingesetzt 
wird Dabd gill bczUgUch des Aufbaus, der Struktur, der Po- 



renverteilung, sowie der Herstellung der ZeoUtbe an sich 
das in der allgcmeinai Beschrdbung des crfindungsgen^ 
vcxwendsten Zeolltbs Gesagte. 
Als Bindemittel dgncn sich im Prinzip allc fur derartige 
5 ZweckebislangdngesetztenXfeibindungen, Bevorzugt wer- 
den \feibinduag«i, insbesondere Oxide des Siliziums, Ahi- 
mmiums. Bots, Phosphors. Zirkomums und/odcrlltans vcr- 
wendct Von besoDdctcm Interesse als Bindemittel ist Silizi- 
umdioxid, wobei das SiQz als Kieselsol oder in Form von 
10 Tbtraalkoxysilanen in den Pormgebungsschritt eingeibracht 
werd«i kann. Femer sind Oxide des Magnesiums und Be- 
rylliums sowie Tone, z. B. Montmorillonite, Kaoline, Bcn- 
tonite, Halloysite, Dickite, Nacrite und Anamdte als Binde- 
miUel verwendbat 
15 Vbrzugsweise wid als Bindemittel jedodi ein MetallsSu- 
teester oder ein Gemisch aus zwd oder mehr davon als Bin- 
demittel in Stufe (J) des erfindungsgemaBen ^ferfehrens zu- 
gesetzt Als solche sind insbesondere OrthokieselsSureester, 
Tfetraalkoxysilane. Tetraalkoxytitanate, Trialkoxyalumi- 
20 aantc,Tctraalkoxyarkonalc Oder dn Gemisch aus zweiockr 

tnriir davon zu nennen. 

Besonders bevorzugt werden Tbtraalkoxysilane als Bin- 
demittel verwendet Im einzekien zu nennen sind dabei Tct- 
ramcthoxysikn, Tetracthoxysilan, Tetrapropoxysilan und 
25 'Ibtrabutoxysilan,dieanaiogen'lfetraalkoxytitan-und-zu:ko- 
nium-Verbindungen sowie TVimetiaoxy-, THedioxy. Tripro- 
poxy, IVibutoxyaluminium, wobd Tetramcthoxydlan und 
Tetraethoxysilan besonders bevorzugt sind. 

Der erfindungsgemaB besonders bevorzugt verwendete 
30 Katalysator in Form dnes Formkoipers enthalt vorzugs- 
weise bis zu ungcfahr 80 Gew.-%, weiter bevorzugt ungcr 
fahr 1 bis ungcfahr 50 Gcw.-% und insbesondere ungcfahr 3 
bis ungefahr 30 Gew.-% Bindemittel, jewdls bezogen auf 
die Gesamtmasse des Formkoipers, wobei sich der Gehalt 
35 an Bindcmittd aus der Menge des cntstchendcnMetanoxids 

ergibt. . , . 

Der voE&ugswdse verwendete Metallsaureester wird in 
dnor solchen Menge eingesetzt, daB der daraus entstehende 
MctaUoxid-Gehalt im Formkorper ungcfahr 1 bis ungefahr 
40 80 Gew.-%, vorzugswdse ungcfahr 2 bis ungefahr 50 Oew.- 
% und insbesondere ungefahr 3 bis ungefahr 30 Gew.-%, je- 
wdls bezogen auf die Gesamtmasse des Formkorpers liegt. 

Wie sich aus obigem bereits ergibt, konncn selbstver- 
standlich auch Gendschc aus zwei oder mehr der obenge- 
45 nannten Bindemittel eingesetzt werden. 

Essentidl ist es, dafi bei der HersteUung dieses Formkor- 
pers als Anteigungsmittel cine Mischung enthaltend minde- 
stens dnen Alkohol und Wassers verwendet wild. Dabei be- 
tragt der Alkoholgehalt dieser Mischung im allgememen ur^ 
50 gefahr 1 bis ungefahr 80 Gew.-%, vorzugswdse ungefahr 5 
bis ungefahr 70 Gew.-% und insbesondere ungefahr 10 bis 
ungefahr 60 Gew.-%, jewdls bezogen auf das Gesamtge- 
wicht der Mischung. u i ^ ai 

Vorzugsweise entspricht der verwendete AllcohoL der al- 
55 koholkompouente des als Bindemittel vorzugsweise ver- 
wendeten Metallsaureesters, wobei es jedoch auch nicht kn- 
tisch ist, eincn anderen Alkohol zu vcrwcnden. 

Bezuglich der verwendbaren Alkohole bestehen kemerlei 
Beschrankungen, sofem sie wassermischbar sind Es koo- 
60 nen demnach sowohl Monoalkoholc mit 1 bis 4 C-Atomcn 
und wassermischbarc mehrwertige Alkohole verwendet 
werd^. Insbesondere werden Methanol, Ethanol, Propanol 
sowie n-, iso^, tert-Butanol, sowie Gemische aus zwei oder 
mehr davon verwendet. 
65 Als organische ^skositatssteigemde Substanz konnen 
ebenfalls alle dafUr gedgneten, aus dem Stand der Tfechnik 
bekannten Substanzen verwendet werden. Xforzugsweise 
shid dies (xganische, insbes<»idcre hydrofAiile Polymcrc, 
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wie z. B. Cellulose, Starke, Fblyacrykle, Polymethaciylate, 
Polyvinylalkohol, Polyvinylpynolidon, Polyisobuten, Poly- 
tetrahydiofuran. Diese Substanzen fordem in eister Linie 
die Bilduog einer pLastischen Masse wahiend des Knet-, 
Verfonauqgs- und lYocknungsschiitts dutch X^iforikken der 
Rin^ipaitikBl und gewMhdelstfin daiQber hinaus die mecha- 
mscfae Stabilitat des Rnmkoipers beim Veifciinen und 
Trocknen. Diese Substanzen weidoi beim Calciniercn wie- 
di^ aiis dem. Fortnk&per entfemt, 

Als weitere ZusatzstofiPe konnen Amine oder aminaitige 
Verbindungen, wie z. B. Tetraalkylammoniuniveibindungcn 
odor Aminoalkohoie, sowie carb<»iathaltige Substanzen, 
wie z. B. Calciumcaibonat, zugesetzt weiden. Derartige 
weitere Zusatzstoffe sind in EP-A 0 389 041, EP-A 0 200 
260 und in WO 95A9222 beschricben, die diesbezttglich 
vollumfanglich in den Kontext der vorlicgenden Anmel- 
dung durch Bezugnahme einbezogen werden. 

Statt basisclier Zusatzstoffe ist es auch m5glich same Zu- 
satzstoffe zu verwenden. Diese konnen untcr andeiem eine 
schndlere Reakdon des Metallsameesters mil dem porosen 
Qsddiscbra Mateiial bewidcea Bevom:^ sind oiganische 
saute VeibindungBn, die siich nach dem \^i:foniuiQgsschiitt 
durch Calcinieien berausbrennen lassen. Besonders bevor- 
zugt sind Carbonsauren, Sdbstverstandlich konnen auch 
Gemische aiis zwei oder mehr der oben genannten Zusatz- 
stoffe eingebaut weiden. 

Die Zugabereihenfolgc der Bestandteile der das porQsc 
oxidische Material enthaltenden Masse ist nicht kritisch. £s 
ist sowobl moglich, zuerst das Bindemittel zuzugeben, an- 
schlieBend die oiganische viskositatssteigemde Substanz, 
ggf. den Zusatzstoff und zum SchluB die Misdiung enthal- 
tend mindestens einen Alkohol und Wassers, als auch die 
Reihenfolge bezuglich des Bindetnittels, der oiganischen 
viskosLtatssteigemdea Substanz und der Zusatzstoffe zu ver- 
tausdien. 

Nach der Zugabe des Bindemittels zum pulverformigen 

porosen Oxid, dem gegebenen falls die oigainsche viskosi- 
tatssteigemde Substanz bereits zugegeben worden ist, wild 
die in der Kegel noch pulverfbrmigc Masse 10 bis 180 Mi- 
nuten im Kneter odcrExtnider homogenisiert. Dabci wird in 
der Kegel bei Tbmperaturen im Bereich von ungefahr 10°C 
bis zum Siedepunkt des Anteigungsmittel und Normaldruck 
oder Icichtcm uberatmospharischem Druck gcarbeitet. Da- 
nach eafolgt die Zugabe der resdichen Bestandteile, und das 
so erhaltene Gemisch wird solange geknetet, bis rane ver- 
strangbate oder extrudiei^ige, plastiscbe Masse entstan- 
deaist 

Prinzijnell kSnnen fUr die Knetung und die Vsrformung 
alle herkdmmlichen Knet- und Verfoimungsvoxtiditungen 
bzw. Veifahron, wie sie zahheich aus dem Stand der Ibchnik 
bckannt sind und fib- die Herstcllung voo z. B. Katalysator- 
Formkorpem allgcmcin vcrwendet weiden. 

Wiebeieits angedeutet, sind jedoch Verfahren bevoizugt, 
bei denen die Verfoimung durch Extrusion in liblichen Ex- 
tnidem, beispielsweise zu Strangen rait einem Durchmesser 
von Qblicherweise ungefahr 1 bis ungefahr 10 nmi, insbe- 
sondcrc ungefahr 2 bis ungefahr 5 nun, erfolgt. Derartige 
Extrusionsvorrichtungen werden beispielsweise in UU- 
mann's Enzyklopadie dear Tbchnischen Chemie, 4. Auflage, 
Bd, 2, S. 295 ff., 1972 beschrieben. Ncbcn der Verwendung 
eines Extruders wird ebenfalls vorzugsweise eine Strang- 
presse zur Verformung verwendet 

Nach Beendigung des Strangpressens oder Extrudierras 
weiden die erhalteaen Formkorper bei im allgemeinen un- 
gefahr 30^C bis 140®C (1 bis 20 h, Normaldruck) getrocknet 
und bei ungefahr 400^C bis ungefihr 800°C (3 bis 10 h, 
Normaldmck) calciniert. 

Selbstvcrstandlich konnen die erhaltenen Strange bzw. 



Extmdate zerideineit weiden. Sie werden dabei vorzugs- 
weise zu einem Granulat oder Splitt mit einem Partikel- 
durchmesser von 0, 1 bis 5 mm, insbesondcre 0,5 bis 2 mm 
zerideinerL 

S Dieses Gianulat oder dieser Splitt und auch auf andeiem 
\^ge ezzeugte Fotmkfirper enthalten prakdsch keine feinr 
kdraigecen Anteile als soldie mit ungefahr 0,1 mm Mindest- 
pardkelduichmesser. 
Obwohl beziiglich der verwendetoi Vondchtung zur 

10 Dutchfiihrung der Umsetzung keine besondeien BeschrSn- 
kungcn existieren, wird Stufe (U) des crfindungsgemaBcn 
Verfahrcns vorzugsweise in einer mit einem der crfindungs- 
gemaB verwendbaren Katalysatoren befullten Reaktorka^ 
kade, bestehend aus zwei bis sieben, vorzugsweise aus zwei 

15 bis fUnf Rcaktojien durchgefiihrt, wobci sich der Katalysator 
in Form einer Ihblette oder eines Strangs als Festbctt oder in 
Form eines Pulvers als Suspension befindet, duichgefuhit 
Als Beispiele fllr veiwendbaze Reaktortypen and zu nen- 
nen: RtUukesseL- undRohnxaktoren mit oder oboe extemen 

20 Umlauf. 

Dabd wild ein Hydroperoxid-, vorzugswdse Wasser- 
atoffperoxid-haltiger Stiom mit einer mindestens eine C-C- 
Doppelblndung aufwelsenden oiganischen Veibindung, vor- 
zugsweise einem Cx^U-Olc^n, weiter bevorzugt Piopylcn, 

25 mit einem organischen Losungsmittel, vorzugsweise einem 
Ci-Q-Alkohol, besonders bevorzugt Methanol, in Kontakt 
gcbracht und bei ungefahr 20^C bis ungcf^ 120''C, vor- 
zugsweise ungefahr 30 bis ungefahr SO'^C, zur gcwUnschtcn 
oxidierten Veibindung, vorzugsweise zum Epoxid, umge- 

30 wandelt Bei dem vorzugsweise veiwendeten Losungsmittel 
Methanol kann es sich um frisches oder urn von der Epoxi- 
dadon zurtickerhaltenes Methanol bandeln. 

Das Verhaltnis zwischen der umzusetzenden Verbindung 
und dem Hydroperoxid ist nicht kritisch und liegt bei einem 

35 molaren VediaMs von ungefahr 100 : 1 und 1 : ungefahr 
10, vorzugsweise ungefahr 1 : 1 bis ungefahr 6 : L 

Der Gehalt an Hydroperoxid im Reaktor (ohne umzuset- 
zende Verbindung) hegt im allgemeinen bei ungefahr 0,1 bis 
ungefahr 10%, der Gehalt an Metiianol liegt bd ungcf^ 10 

40 bis 90%, und der Gehalt an Wasscr liegt zwischai ungeffihr 
5 und ungefahr 50%. 

Auch die Menge des im Reaktor befindlichen Katalysa- 
tors kann in weitcn Grcnzen variiert werden. Es sollte genii- 
gend Katalysator vorhanden sein, um die gewunschte Um- 

45 setzung in ^ner kurzen Zeitspanne zu bewaltigen. Die opd- 
male Menge hangt von vielen Faktoren wie Tfemperatur, 
Verhalmis zwischen umzusetzender Verbindung und Hydro- 
peroxid, Rcakdvitat der umzusetzenden Verbindung, Rcak- 
tionsdnick, Verweilzeit und Stromungsgeschwindigkeiten 

50 der im Reaktor eingebrachten Veibindungen ab. Die Reakti- 
onstemperatur liegt dabei im allgemeinen in einem Bereich 
von ungefahr 20''C bis ungefahr 120°C, vorzugsweise unge- 
fahr 30°C bis ungefahr 10G°C, weiter bevoizugt ungeShr 
30°C bis ungefahr 80°C. Sie sollte im allgemeinen so ge- 

55 wahlt werden, daB die gewiinschte Umsetzung in einer wut- 
schaftlich vcmunftig«i Zeit durchgefiihrt werden kann. Die 
Verweilzeit Ucgt dabei im allgemeinen in einem Bereich von 
ungefahr 10 min bis ungef^ 24 h, vorzugsweise zwischen 
ungefahr 10 min und ungefahr 1 b pro Reaktor. Der Reakti- 

60 onsdruck wird im allgemeinen in einem Bereich von unge- 
fahr 1 bis ungefahr 100 bar, vorzugsweise ungefahr 15 bis 
ungefahr 40 bar, gewahlL \forzugsweise liegt das Reakdons- 
gemisch in fiiissiger Form vor. Die Reaktionstemperatur, 
Verweilzeit und Reakdonsdruck soUtcn so gewahlt werden, 

65 daB eine Hydiic^)eroxid-Umwandlung von mindestens 50%, 
vorzugsweise von mindestens 90% und insbesondeie von 
99% oder mehr erfolgt 
Nach Beendigung der Umsetzung kaim das gdbMeic 
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Oxidadonsprodiikt vom Wasser, dem Ldstingsimttel iind ger 
gcbcncnfalls gebildctcn Ncboqwoduklcn abgctreont war- 
den Die Abtrennung kann durch alle im Stand dcr Technik 
bckannten Abtrcnnungsverfahren crfolgcn, wobci destiUa- 
tive Abtrwinverfahren bevoizugt sind 5 

Ein gegebenenfells vodiandener Anteil an nicht umge- 
sctztca:, mindestcns cine C-C-Dc^lbindung aufweiscndcr 
organischer Verbindung sowie das anfallendc LSsungsmittel 
konnen ebenfalls abgetrennt und - sofera erwiinscht - in die 
Umsetzung gemaB Stufe (D) riickgefuhrt werden, 10 

Die Umsetzung gemaB Stufe (II) kann kontinuiciiich, dis- 
kontinuicrlich odcc teilweise kondnuicrlich, jc nach Art der 
VCTwendeten Umsetzungsvorrichtung, wie z, B, einemFest- 
betl, Transportbett, Riassigbett cxier auch als Suspensions- 
vcrfahrcn,ga:tlhrtodernicht-ga1ihit,durchgcf^ ^ 
Femer ist dne Umsetzung in dnem Hnphasen- oder Mdir- 
phasen-System, wie z. B. einem Zwei-Phasen-System, inog- 
lich. Vorzugsweise wild diese Umsetzung als FesUsettver- 
fahreo durchgefUhrt 

Sobald die Epoxidation bis zu dnem gewissai Grad 20 
durchgefuhrt wuide, kann das gewQnschte Oxidationspro- 
dukt vom Umsetzungsgemisch abgetrennt weiden, wobei 
auch hier jcdes aus dem Stand der Technik bekannte Ab- 
trennverfahicn, das in der Lage ist, das Oxidationsprodukt 
vom Umsetztingsgemisch abzutrennen, verwendet weiden 25 
Icann VoizugsweisB weideo destillative AbtrcDnverfahien 
verwendet. 

Insbesondere bei dcr Durchfuhrung dcr Umsetzung als 
PestbettVBifahren fallt das eriialtene Oxidationsprodukt im 
WBsentlichen ftei vom verwendeten Katalysator an und kann 30 
demgemSB ohne weitere Katalysatorabtrennungsschrittc 
wetter aufgeaibeitet woxlen. 

In gleicher Weise kann selbstverstandlich nicht umgesetz- 
tes Edukt, d h. die mindestcns eine C-C-D<CTe^i°^^ 
aufweisende oiganischc Verbindung oder das Gcmisch aus 35 
zwei Oder mehr davon sowie das nicht umgcsetztc Hydro- 
peroxid abgetrennt und riickgefiihrt werden, oder aber in 
Spaltprodukte, wie z, B. Wasser oder Alkohol und Sauer- 
stoff, uberfuhrt werden. 

In bestimmten Ausfuhrungsformen der vorliegendcn Er- 40 
findung, insbesondere, wenn das Hydropwoxid ausgehend 
von einem sekundaren Alkohol hei:gestellt wird, und somit 
das zur Oxidation eingcsetzte, Hydroperoxid-enthaltcndc 
Gemisch auch eincn sekundaren Alkohol bzw. das dazu kor- 
respondieiende Keton enthalt, kann letzteres durch einen 45 
HydrienmgsschriU wiederum in den sekundaren Alkohol 
umgewandclt werden und in die Epoxidalion geniaS Stufe 
(I) rfldcgcfuhrt wctdcn. Hydricrungsrcaktioncn dieser Art 
sind aus dem Stand der Technik wdilbekannt, wobei vor- 
zugsweise die Hydrienmg an einem tJbeigangsmetall-Kata- 50 
lysator, dcr bcispielswcise Rancy-Nickel, Ruthenium oder 
Palladium enthalt, durchgefUhrt weiden kann. 

Auch der gegebenenfalls vorhandene sekundSre Alkohol 
Icann untcT Verweudung bekannfcer Methoden dehydriert 
weiden, wobei zusatzliche Wertprodukte, wie z. B, Styrol, 55 
erhalten werden konnen. 

Stufe (HI) 



Stufe (no dcs crfindungsgemaBcn Yerfahrens betriSt c^e 60 
Regenericrung dcs in Stufe GI) verwendeten, zumindest teil- 
weise deaktivierten Zeolith-Katalysators. 

Mit zunehmender Reaktionszeit siokt die Akdvitat des 
Katalysators durch zundimendc BelSge, die meist oigani- 
schen Ursprungs sind. Diese, insbesondere oiganischen. Be- 65 
lage k6nn«i u, a. Oligomere oder Polymere des gebildeten 
Oxidationsprodukts, z. B, Propylenoxid, sein. Dabei wird 
das crfindungsgcmSBe Vcrfahrcn so durdigcfiihrt, daB dcr 



Katalysator regeneriert wild, sofem seine AktivitSt unter ei- 
nen bestimmten Schwcllen wcrt siokL Dicser Schwellenwett 
oitspridit im allgemeinen dner Aktivitat von 60% oder dar- 
unter, vorzugsweise 40% oder daiunter und insbesondere 
20% oder daruntei; jewdls bezogen auf die Auagangsaktivi- 
des zu legenerierenden KatalysatDCS. 
Sofem das eifindungsgemMfie Verfahien in Suspensions- 
fahrweise, d h. unter Verwendung eines Zeolitb-Katalysar 
tois in Pulverfoim, durchgeRihrt wild, kann dieser Katalysa- 
tor zur Regenerieiung vom Reaktionsgenrisch duich ttbliche 
Fest-Flussig-ltennvcrfahien, wie z. B. dne dnfachc Fdlra- 
tion, Qucrstromfiltration, Zcnttifiigation, usw. abgetr«int 
werden. Dabd wird die RegCTeriening vorzugsweise so 
durchgefuhrt, daB der sich in der Umsetzungsvorrichtung 
bcfindlichc Katalysator kontinuicrlich abgetrennt, regene- 
riert und in regcncricrtcr Form wiedcr dem Rcaktor zugc- 
fuhrtwiid. 

1st dff Zeolilb-Katalysator in Form eines Festbetts in der 
Umsetzungsvoctichtung gepackt, so erfolgt die Regeneric- 
rung voizugsweisc in dcr Umsetzungsvorrichttmg an sich, 
d h. 6er Katalysator wird nicht ausgebaut, sondem veibleibt 
wdterfain gepackt im Festbett inneriialb der Umsetzungs- 
vonichtung. 

Um sich auf dem Katalysator befindliches Wcr^jiodukt 
zu gewinnen, kann der Katalysator nach der Umsetzung ger 
mafi Stufe (II) und vor der Regeneiierung gemaB Stufe (HI) 
noch mit einem Losungsmittel fur das crhalteoe WerQ>ro- 
dukt gewaschen werden. Als Losungsmittel zum Waschcn 
eignen sich alle Losungsmittel, die in der Lage sind, das je- 
wdls gewunschte Weitprodukt zu losen, Insbesondere zu 
ncnnen sind dabci Wasser, Alkohole, Aldehyde, Ketone, 
Ether, Sauren, Ester, Nitrile und Kohlcnwasserstoffc, sowie 
Gemiscte aus zwd oder mdir davon, wie sie im folgenden 
bd der Diskussion der bevoizugle \Mante zur Duichfiih- 
rung dcr Regenerieiung im Rahmcn des crfindungsgemaBcn 
Verfahrcns noch diskutiert werden. 

Ganz allgemdn wiid der Katalysator zur Regenerieiung 
anschlieBend entweder in der Umsetzungsvorrichtung oder 
getrennt davon in emem Inertgasstrom aufgehcizt Ab einer 
bestimmten Tcmperatur wkd dan Strom von Ihcrtgas Sau- 
erstoff zugefiihrt Diese Tfemperatur betragt im allgemeinen 
ungefahr 200 bis ungefahr 800°C, vorzugsweise ungefShr 
250 bis 600°C und wcitcr bevorzugt ungefahr mehr als 400 
bis ungefahr 600*C. Die dem Inertgas zugesetztc Sauecstofif- 
menge wird so eingestellt, daB die Tbmperaturbei derReger 
nerierung, die durch die Warmeentwicklung durch den Ab- 
brand der meist oiganischen Belage ansteigt, ungefahr 
gOO^'C vorzugswdsc ungefahr 600°C, wciter bevorzugt un- 
gefahr 550**C nicht uberschidtet und ungefahr 400°C, vor- 
zugsweise ungefihr 450°C nicht unterschreitet, so daB die 
Regenericrung cincrseits nut ausreichcndcr Schnclligkeit 
ablauft und andeicrsdts irreversible Schadigungen dcs Ka- 
talysalorgeriists verhindert werden. 

Nach dem voUstandigen fiitfemen d^ deaktivierenden, 
mast organischen Belage, was sich durch ein Absinken der 
Katalysatortempcranar trotz stcigendem Saucrstoffgehalt am 
Ausgang dcr RegenerierungsvOTrichtung bemerkbar macht, 
wird der KatalysatOT wiederum unter Inertgas langsam ab- 
gekiihlt. 

Wie oben ausgcfUhrt, wird die Regcnerierung gemaB 
Stufe (CO) in einer Inertgasatmosphare, die Saucrstoff oder 
eine SauerstofF liefemde Substanz enthalt, durchgefuhrt, 
wobei der Begriff "Sauerstoff liefemde Substanz" alle Sub- 
stanzen umfaBt, die in der Lage sind, unter den angegcbcncn 
Regcnericrungsbedingimgen Sauerstoff abzugeben oder 
kohlenstoffhaltige Riickstande zu entfemen. Vorzugsweise 
handelt es sich dabei um eine stickstofflialtige Atmosphare 
mit Saucrstoff oder SauerBtoff-licfemdcn Substanz. Vor- 
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NA einen NiO-haltigcn Abgasstiom aus «ner Adipinsau- ^^^l^^'^lf'^^ gj^ „ W hochcalciniertem 
r^e. NO. NOz,()«« Oder einGemischauszwei Oder 5 "^^^^^^^^^"^^atoAOUe. die ei„ 

niBhrdavon. - , . • * 'n.^.^t.ir 7>^lith. vorzucswcise ein ZcoUth wic oben dcfiniert, um- 

m^i^^X^Le«K^ im wesenflichen iden- 
im Beieich von 500 bis 800°C gearbatct. ""^ 

Der Gehalt an SauerstcEf in dem zur Regenerieniiig vm^ tu^ Ratalysator in Suspensionsfahrweise verweo- 

wendeteoOasgeiDischbeWgtvo«ug,w«sewemg«^^ 10 J^^^^^^^^^ea Ablr<mnschritt. wie 
gcMr50\foL-%.wdtcrbevorEUgtwcmgaa^su^eMr30 ^J':^^,^^^^^^^^onsl6mng 
VoL-%, insbesoDderc wemger als ungefShr 10J°l -* ^^S^^Der so^^onnene. zumiodest tdlweise 

ganzbesoDders bevotzugt wemger als "nge&hr 5 VoL-%. ^^^'^^^^ |audysatorkamdannd^ 

In doer wdteten Ausfiihiungsform des erfindungsgema- ^^"'^^^T^^T^yZ wShrend des Reaenerie- 
B^V^Skam.wiihread<kslangsam«,Abkahlensdes i5 ^'^^'^^^^^^^^^^^ZS^'^ 

peralur voniingefahr200°aYor2ugsw6iseungefahr 150 C, ^'"'^„'^^.r^3Sfendnid«Bfi^ Bd derReg^ 

Sx«or4t«mgefahrlOOX.derGasstromtmtWasser- ^^^^^^^^^^^'^^o.^fO,^ 

odcr«ncmI^ngsndWldampfbefeucl«etw.^nJ^^^ ™dl.SS^^^«^^^^ 

farvcnvendbaiMl>5sun6«mttden«prcche^ 20 v™detwd^st^ ^^^^^^^^^^ 

nannten Lasungsnnttdn, die auch filr das Waschen des zu- ^^^^~y^^^^^^ kootinu- 

mindertteUweLdeaktiyiertenKaJalysatorsvordereigent. ^^.^f^S'^^^^^^i^L dcaktivte^ 

zugteI^ungsnnttclweixtena^ol^b«aderDiskussion VerfahrensznregeneriereDunddeii 
der voxzugswdse to:hgefah;^n " J^^rfSSatorwiederindieUniseUunginSus- 

StufeOIDdeserflndm^sgemaBen^ferfeluensnochnaher ^^^^.j^ 

^Srd«r.E«dch.ndcrUn.s«zungstcn^.beia« J^J«^K;^?SSSi'Se^- 
Stufe (ID durchgefuhrt und i^i^^ff^; Se^" " I d^Sett gepackt siTd, regeneriert 
chender Befeuchtung durch Lbsungstmttel wirf der regene- » wa«K«cn. ^^^i gepacktcn 

rierte Katalysator in die """^^""g^y^^ S S^'JS^SoS^gcncrierung vorzugsweise in der 
bracht und dicsc mit dcm l^sungsmittel fl^ ^^^^^ X. wobd der Katalysalor dazu 

befflUt und emeut fiir die Umseteung f^^^.^J^^.^^ vS^n^Sigebaut werfen nu.fi. so daB er keinerid 
wendeLSofernderKatalysatoralsFestbettwahrendderRe- «^^°!^°3^Belastungum^ 
generierungindcrUmsetzungsvomchlungverbIciK >««^ « "f^^^^^gSSktoUiBsctzu^^vorr^^^^^ 
Llbstvcrs^dliohdanndicsenutdeml^sun^^ir^ f^",!^SS.SS^S.g unterbJben, gegeb^ 

Oxidation befiUlt und die Um^tzung geniafi Stufe (11) ^J"^^^^^^ UmsetaingsgLisch entfemt. die 
•^tSL soUdnebevorzugte Ausfuhrungsfonn der generierung durchgefUhrt und ans*lieBc«l<fie Unu«tzung 
ItegeDcrienmgdneszunundcsttcUweisedeakM^^ « fSstufe (a) wiid der Katalysator entweder in der 
litl^Katalysator, gen^ Stufe (EI) ausfflhrixch dxskutiert ^^^^^^>^Z-^^Z..t^<>nOknin^- 

^^^die.rAusf»h«ng^w|rddicRegenene«ng -^^--fS'^f .^X^^^ 

gemaB Stufe (HI) wic folgt duichgefUhrt: Saueretoff enthalt auf eine Temperatur im Bei^ch 

Sauerstoff enthalt, und v ■ Tfe™«^ so fihr 0 mmin bis ungefahr SO^amin., voizugsweise un- 

(b) B-e='^r "^^sJS^^wS ^■oy^n.bisu^gefahrlS-amin.undinsbesondere 

ratur im Bcreich von 250 bis 800°C ^^'^J^ o^«amk» bis Vfarmn. durchgefuhrt. 

bis600°C.nuteinemCassUom.deremen<^a^^^ "'^^SS^LaAufheizphase wirf 

ner Sauentoff-lieferndBn S^^^t^nz aa Sau«s^^ eiTw^aufgehdzt, bei der die sich dort befindU- 

Vorzugsweiseu^a.t.esebev«zugteRegeo«ien^ irSSSS^-Sor^ ^"""^^ 
dne wdtere Stufe (c): ^ Endchen des fiir die Zersetzung der Belage 




bis eOO^C, nriteineraGasstroni. deremen O^alt an e^ ^ ^ erwOnscht, oder bdm Vbrliegm 

nerSauerstoff-lieferndenSubstanzoderanSau^toff ^^^^^^^J',^^i^J^^noty>^n<^iBt- 

odcr an dncm Gemisch aus zwei odcr mehr davon im ^^'^^^^^ll^^^^^^nfidis wdtere 1 bis 2 Stunden bei 
Be«ichvonmehrals4bislOOVol.-%aufWeist « d« Kata^rs^Wfe^ ^ ^^^^^ Atnu«phaxe 

ve^rraut^!^tSt"^raS ^.ll^^lS-der Regenerierung. gegebenenf^ .sa.- 
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men mit dem Beksseo des Katalysatxirs bei der angegebe- 
nen Tempminii; wird der GroBtdl der Belgge verkokL Die 
dabei gebildetea Substanzen, wie z. B. WasserstofT, Wasser, 
k<Menstafflialtige Substanzeo wecden im Rahmen dieser 
Stufe vom Katalysator entfemt Die im Kahmen dieser Stufe S 
betriebene Entfemung der Bdige diuch Verkoken vermin- 
dot in dgnifikantCTL Mafie die wahreod des Abbiennens des 
Katalysators im Rahmen der Stufen (b) und ggf. (c) des er- 
findungsgemafien Vbifahicos durch Beaii£sctdagen des Ka- 
talysatois mit dnern Gasstrom, der einen hoheron Gehalt an LO 
Saumtoff enthalt, freiwetdeode Bieigiemenge, so daB be- 
reits durch das langsame Aufhcizen gemaS Stufe (a) des cr- 
findungsgenmBen Verfahrens ein weseotlicher Schritt zur 
Vediinderung einer Lokalen t}beriiitzung des Katalysatois 
crrdcht wlid. 15 

GemaS Stufe (b) dieser Regeoerierung wird der ELatalysa- 
tor anschiieBend bei einer Ibmperatur im Beteich von ung&- 
fahr 250''C bis ungefahr SOO^C, vorzugsweise unge^ 
350^ bis ungefahr &XfC mit einem Gasstrom, der einen 
Gehalt an einer Sauecstoff-Iiefemden Substanz oder an Sau- 20 
eisto£f Oder an einem Gemisch aus zwei oder mehr davon im 
Beroich von ungefahr 0,1 bis ungefahr 4 vorzugs- 
wcisc ungefahr 0,1 bis ungefahr 3 wcitcr bevorzugt 

ungefahr 0, 1 bis ungefahr 2 VoL-% aufweist, bcaufschlagt 

Dabei ist die zugesetzte Menge an molekularem Sauer- 25 
stoff oda: Saueistoff-liefemden Substanzen insoweit kri- 
tisch, als daB durch die inncrhalb dieser Stufe freiweidcndc 
Energicmenge, die durch den Abbrand der verkokten otga- 
nischen Belage entsteht, eine Erhohung der Ibmperatur des 
Katalysatois einhetgeht, so daB die Ibmperatur in der \for- 30 
ricbtung zur Regenerierung den gewiinschten Ibmperatur- 
bcrcich von ungefShr 250°C bis ungcfShr 800°C, vcxzugs- 
weise ungeMir 350°C bis unge^hr 60(rC nicht verlassen 
darf. Voizugswdse wird die Menge an molekularem Sauer- 
stoflf Oder Sauerstoflliefemden Substanzen so gewahlt, daB 35 
die Ibmperatur in der Yorrichtung sich zwischcn ungefahr 
400°C und ungefahr 500"C befindet. 

Mil zunehmendem Abbrand der Belage muB der Gehalt 
an molckularcm Sauerstoff oder Sauerstoff-liefemden Sub- 
stanzen im Inertgasstrom bis bin zu 100 VoL-% gcsteigert 40 
weiden, um dieaur Regenerierung erforderliche Ibmperatur 
aufrecht zu erhalten, so daB nach Beendigung der Stufe (b) 
im Rahmen der Stufe (c) der Katalysator im bcreits bezug- 
lich der Stufe (b) definierten Temperatuibereich mit einem 
Gasstrom beaufschlagt wild, der einen Gehalt an einer Sau- 4S 
ersioff-liefemden Substanz oder an SauerstofiT odi^ an ei- 
nem Gemisch aus zwei oder mehr davon im Bereich von 
mehr als ungefihr 4 bis 100 VoL-%, vorzugsweise mehr als 
ungefahr 3 \foL-% bis ungefahr 20 VoL-%, welter bevorzugt 
ungefahr 2 Vbl.-% bis ungefahr 20 V3l.-% aufweist, erfoLgt 50 

Dabei wird in der Rcgcl so vorgcgangcn, daB bei einem 
Absinken der Temperatur im Rahmen der Stufe (b) die 
Menge an Sauerstoff bzw. Sauerstoff-liefemder Substanz im 
zugefiihiten Gasstrom kontinuierlich erhoht wind. 

Die Ibmperatur des Katalysators an sich winl durch ent- 55 
sprecheode Steuerung des Saucrstofif-Gehalts bzw. des Gc- 
halts an Saucrstoff-liefcmden Substanzen im GassUrom bei 
einer Ibmperatur im Braeicfa von ungefahr 250°C bis unge- 
fahr 800°C vorzugsweise ungefalu- 350°C bis ungefihr 
600°C insbcsondcrc ungcfShr 400°C bis ungefahr 600^C «> 
gehalten. 

Sinkt die Ibmperatur des Abgasstrom am Reaktoraus- 
gang trotz steigender Mengen an molekuIarBm Sauerstoff 
Oder Sauerstoff-liefemden Substanzen im Gasstrom, so ist 
das Abbrennen der oiganischen Belage bccndeL Die Dauer 65 
der Behandlung gemaB der Stufe (b) sowie ggf, der Stufe (c) 
betragt im allgemeinen jeweils ungefahr 1 bis ungefahr 30, 
vorzugsweise ungefahr 2 bis ungefahr 20 und insbesondere 



ungefahr 3 bis unge^ 10 Stuoden. 

Der Begnff "Saimstoff-liefemde Substanzen" ist wie 
oben ausgefOhrt definicat. 

In einer wdteien Ausfiifarungsfoim des o&idungsgema- 
Ben >^ahrBns wird der zumindest teUw^e deaktivieite 
Katalysator vor dem Aufheizen gemMfi Stufe (a) mit eia&m 
Losungsmittcl gewaschen, um noch anhaftendes Wertpro- 
dukt zu entfcmen. Dabei wird das Waschen so dunchgefiihrt, 
daB rwar die jeweils am Katalysato anhaftenden Wertpro- 
dukte von diesem entfemt werden konnen, aber Ibmperatur 
und Druck nidit so hoch gewahlt werden, daS die meist or- 
ganisch^ Bel^e ebenfalls entfemt weiden. Vorzugsweise 
wild der Katalysator dab^ mit ^nem geeigneten L5sung»- 
mittel lediglich gespiilt 

Somit cignen sich ftlr diesen Waschvoigang alle L5sux^ 
mitiel« in deaen sich das jeweilige Umsetzungspiodukt gut 
lost Vorzugsweise werden derartige Lfisungsmittel ausge- 
wShlt aus der Gruppe bestehend aus Wassei; einem AlkohoU 
wie z. B. Mrthanol, Ethanol, 1-Propanol, 2-Propanol, 2-Me- 
thyl-2-propanol, 1-Butanol, 2-Butanon, Allylalkohol oder 
Hhylenglycol, einem Aldehyd, wie z. B. Acet- oder Propio- 
naldehyd, einem Keton, wie z. B. Aceton, 2-Butanon, 2-Me- 
thyl-3-butanon, 2-Pentanon, 3-Pentanon, 2-Methyl-4-penta- 
non Oder Cyclohcxan<Mi, einem Ether wie z. B. Dicthylether 
oder THF, einer Saure, wie z. B. Ameisensauie, Essigsaure 
oder Propionsauie, einem Ester, wis z. B. Metfaylformiat, 
Methylacetat, Ethylacctat, Butylacetat oder Ethylpropionat, 
einem Nitril, wie z. B. Acctonitril, dnem Kohlen wasser- 
stofF, wie z. B. Fn^^an, 1-Buten, 2-Buten, Benzol, Tbhiol, 
Xylol, 'nimethylbenzol, Didilormethan, Chloroform, Ibtra- 
chlorkohlenstoff, 1,1-Dichloreihan, 1»2-Dichtoiclhan, 1,1,1- 
Trichlorethan, l,l,2-'ftichloicthan, 1,1,1,2-Tetrachlorcthan, 
Dibromethan, Allylcfalorid oder Chlorbenzol, und, soweit 
mischbar, Gemische aus zwei oder mehr davon, verwendet 

Bevorzugt werden Losungsmitiel, die schon bei der Um- 
setzung, also z. B. die Epoxidierung von Olefin untcr Vcr- 
wendung des zu regenaierenden Katalysators als Losungs- 
mitiel fungieren, eingesetzt. Als solche sind beispielhaft fur 
die Epoxidierung von Olefinra zu ncnnen: Wasser, Alko- 
holc, wie z. B. Methanol, Ethanol, l-Prc^anoU 2-Ptopanol, 
2-Methyl-2-propanol, 1-Butanol, 2-Butanon, Allylalkohol 
oder Ethylenglycol, oder Ketone, wie z. B. Ac^on, 2-Buta- 
non, 2-Mcthyl-3-butanon, 2-Pcntanon, 3-Pcntanon, 2-Mc- 
thyl-4-peatanon oderCyclohexanon. 

Die benutzte Menge an L5sungsmittel sowie die Dauer 
des Waschvcri-^angs sind nicht kiitisch, sowohl Menge an 
Losungsmittcl als auch Dauer des Waschvorgangs soUten je- 
doch ausrcichcn, um einen GroBtcil des am Katalysator haf- 
tenden Wertprodukts zu entfemen. Der Waschvorgang kann 
bd der Ibmperatur der Umsetzung oder bei verglichen dazu 
erhohtcn Tcmperaturen crfolgen, wobei die Temperatur je- 
doch nicht so hoch sein soUte, daB das zum Waschen ver- 
wendete Losungsmittel selbst wieder mit dem zu entfemen- 
den Wertprodukt reagiert. Sofem Tbmperaturen, die ober- 
halb der Umsetzungstemperatur liegen, verwendet werden, 
ist im allgemeinen ein Bereich von 5^C bis 150*^0 oberbalb 
der Umsetzungstemperatur insbesondere auch bedingt 
durch den Siedepunkt der verwendeten Losungsmittel, aus- 
reichend. Der Waschvoigang kann falls erfoiderlich, mehr- 
mals wiedcrholt werden. Der Waschvoigang kann untcr 
Normaldruck, erhohtem Druck oder sogar Qbeikritiscbem 
Druck erfolgen. Bevorzugt sind Noimaldruck und erhdhter 
Druck. Bei Verwendung von CO2 als Losungsmittel ist 
iibcrkridscher Druck bevorzugt. 

Wild eiu lu Suspensionsfahrweisc verweodcter pulvcrfor- 
miger Katalysator regeneriert, eifolgt das Waschen des ab- 
getrennten Katalysators in einem extemeo Reaktor. Ist der 
Katalysator in Form cines Festbetts in dncm Reaktor gc- 
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packt, so Icann das Waschen im UmsetzuDgsreaktor erfoU 
gea. Dabei wird dieser mit dem darin befindlichen zu rege- 
nerierenden Katalysator ein- oder mehcmals mit dem Lo- 
suagsmittBl gespult, um das restllche Wertprodukt zu gewin- 
DeiL Anschliefiend wild das Lfisungsmittel aus dem Reaktar S 
entfemt 

Nach der Beeodigung des Waschvocgaogs wild der Kata- 
lysator im alLgemdnen getrocktiet Obwohl der lYocIcQungs- 
VQEgang an sidi mcht kritisch ist, aoUte die 'i&ocknungstetn- 
peraturdieSiedj^cnperaturdeszumWascfaeQ verwendeten 10 
Losungsmittels tncht zu stark ubersteigen, um din schlagar- 
tigcs \ferdampfcn des L5sungsmittelfi in den Poicn, insbc- 
soadf^ - falls vorhanden — den Mikroporen des Zeolith- 
Katalysators zu vemuBldeo, da auch dies zu einer Schadi- 
gungdesscIbenfuhrenkann.BeiRegenerierungvonpulvca-- is 
fonnigen Katalysatoren erfolgt die TVocknung wiederum 
extern in einer Heizvoirichtung unter Inedgasatmospharo. 
Bei Katalysatoren im Festbett wird der im Reaktor befindli- 
cbc Katalysator bei maBigen Tempwatuien mit eincm Incrt- 
gasstrom beaufschlagt Die Tiockmrng des Katalysatm 20 
kann, tnuB aber iricht bis zur Vbllstandi^^t duichgefiihrt 
weid^ Bei pulverfonnigai Katalysatc»en wird in der Re- 
gel so weit getrocknet, bis das Pulver rieselHOsig ist. Auch 
bei Katalysatoicn, die in cinem Festbett cingebaut sind, ist 
eine voUstandige TVocknung in der Regel nicht n5t5g. 25 

In einGc weiteren Ausfiihningsfonn dieser Regenerierung 
wird in einer zusStzlichen Stufe (d) der in Stufe (c) eAaltene 
regencricrte Katalysator in einem Inertgasstrom abgekuhlL 
Dieser Inertgasstrom kann bis zu 20 \foL-%, vorzugsweise 
ungefahr 0,5 bis ungefihr 20 Vol.-% eines Russigfceits- 30 
dampfeSp ausgewahlt aus der Gruppe bestehend aus Wasser, 
cinem Alkohol, einem Aldehyd, einem Keton, einem Ether, 
Saure» einem Ester, dnem Nitiil, einem Kohlenwassetstofif, 
wie oben bzgL des Waschens des Katalysatots beschrieb^ 
und dnem Gemisch aus zwei oder mehr davon, enthalteiL 3S 
Vorzugsweise wciden Wasser, Alkohol, oder cin Gemisch 
aus zwei oder mehr davon als Riissigkeitsdampf verwendet 

Beziiglich der vorzugsweise verwendbaien Alkohole, Al- 
dehyde, Ketone, Ether, Saurcn, Ester, Nitrile oder Kohlen- 
wasscrstoffe wird auf die entsprechendc Diskussion der im 40 
Rahmen des Waschvorgangs im erfindungsgeniMBen \ferfah- 
ren verwendbaren Losungsmittel verwiesea 

Dabei ist es audi bei dem Abkuhlen gcmaB Stufe (d) 
wichtig, dafi langsam abgekiihlt wird, da ein zu schnelles 
Abkuhlen ("Abschrecken^') die mechanische Festigkeit des 45 
Katalysators negativ beeinflussen kann. Ebenso kann die 
Mechanik des Katalysators durch schnelles SpQlen der rege- 
nerierten, trockenen KatalysatorformkSrper beim V^ederan- 
fahien des Reaktors fiir die weitere Ums^ung negativ be- 
einflufit werden. Aus diesem Gnind empfiehlt es sich, wMh- 50 
rend der AbkGhlphase den oben definierten FlOssigkeits- 
dampf zuzusetzen. Weiter bevorzugt wird dieser jcdoch erst 
unterhalb einer sogenannten Schwellenlemperatur zuge- 
setzt, die duich die Siedetemperatur der fik den Dampf ver- 
wendeten Riissigkeit definiert wiri Die Schwellentempera- 55 
ttu* liegt dabei in der Regel unterhalb von ungefahr 250**C, 
vorzugsweise unterhalb von ungefahr 200"C und insbeson- 
dere unterhalb von ungefahr ISO^C. 

Stufe (IV) €0 

Diese Stufe betiifft die Wiederverwendung des gemaB 
Stufe (HQ regenerieiten Katalysators. Dazu wild - sofem 
der zumindest teilweise deakdvierte Katalysator extern re- 
gcncrim wurde - der tegcncricrtc Katalysator in die Umset- 65 
zungsvorrichtung zurilckgefiihrt und die Umsetzung wie be- 
ziiglich Stufe (U) hieiin beschiieben durch- bzw. weibeig&- 
fiihrt. 
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Sofiem die Regenenerung innerfaalb der Umsetzungsvor- 
richmng durchgefuhtt wurde, wird nach Beendigung derseU 
ben die Umsetzung wie hierin beziiglich Stufe (11) beschrie- 
ben weitetgefiihrL 

So&m im Rahmen des erfindungsgemMBen Aferfahrens 
die mindestens dne C-C'Do[^lbindung aufweisende orga- 
nische Vetbindung ausgewahlt wild aus der Gruppe beste- 
hend aus emem lineaien oder verzweigtketdgen al^hati- 
schen, einem linearen oder verzweigtkettigen atomatischen 
und einem linearen oder verzw^gtkettigen cycLoaliphati- 
schen Olefin, mit jewdls bis zu 30 C-Atomen, d h. sofem 
cin Olefin zur Umsetzung mit dem Hydropcioxid eingcsetzt 
wird, kann dieses duich Dehydriening der entspiechenden 
gesatdgten organischen Vetbindung unter Edialt des Olefins 
und Wasserstoff erhaltcn waden. 

Derartige Vcrfahren zur Umwandlung eines Alkans in das 
ratsprechende Olefin sind an sich, insbesondere beziiglich 
der Pnspan-Dehydrienmg bekatmt Sie sind in der literatur 
unter der Bezeichnui^ STAR, CATOFIN* oder OLE- 
FLEK^X^rfahten bekannt und z. B. in Chem. Systems Re- 
port 91-5, 1992, S. 50 ff. detaiUieit beschrleben, auBeidem 
wird in zahkedchen Patenten, wie z, B, US-A 4,665,267 
odcx EP-A 0 328 507 sowic der US-A 4,886,928 darauf Be- 
zug genommtJCi. 

Charakteri-stisch fur diese Verfahren ist dabei, daB in einer 
endothenuen Reaktion das Alkan zum Olefin, also bei- 
spiclswcisc Propan zu Pjx^)en, und Wasserstoff gespalten 
wird. Als Katalysatoren kommen dabei Zink-, Aluminium- 
Spinale mit EdelmetaU-Dotiening, Chiomoxid/Aluminium- 
oxid, sowie Hatin-lVagedcatalysatorra veibreltet zum Ein- 
satz. 

Femer kennt man aus d^ DE-A 39 23 026 promotieite 
EisenoxidrKatalysalDzen zur Duichfi^hrung von Alkan-De- 
hydrieningen. 

Femer kaim das als Ausgangsprodukt vorzugswdse ver- 
wendete Olefin, msbcsondeic Propylcn, ausgehcnd vom ent- 
spiechetxien gesattigten Kohlenwasserstoff durch Steam- 
Cracking, katalytisches Cracken erhalten weideo. Weitere 
Details beziiglich derartigcr Vcrfahren sind u. a. den cin- 
gangs erwahntcn US-A 5,599,955 und US-A 5,599,956 und 
des darin zitierten Standes derTfechnik zu entnehmen, wobei 
diese beiden Druckschriften einschlieBlich des darin zitier- 
ten Standes uerTcchnik bczuglich dieses Aspekts der vorlic- 
graden Erfindung vollumfanglich durch Bezugnahme in den 
Kbnfcext der vorliegenden Anmeldung einbezogen werden. 

Insbesoadere bei Durchfiihning des erfindungsgenm- 
Sen Verfahrens als integrlertes V&rfahrui, d. h. als Vcrfah- 
ren, bet dem die \blumenstt6me allesamt geschlossen sind, 
ist es voiteilhaft, wenn man das in die Epoxidierungsstufe 
einzusetzende Olefin, insbesondere das Propylen, duich De- 
hydriening der entsprcchendcn gesatdgten organischen Vcr- 
bindung erhalt, da zum cinen die Epoxidierungsstufe auch 
das neben dem Olefin noch voriiandene, nicht umgesetzte 
Alkan aus der Dehydrieiungsstufe loleriert und somit eine 
teuere Alkan/Olefin-, insbesondere Propan/Propen-TVen- 
nungerspart. 

Femer kann der aus der Alkan-Dehydrierung stammcnde 
Wasserstoff direkt bei der WasserstofPperoxid-Bildung, z. B, 
nach dem eingangs beschriebenen Antfarachinon-\^ir£duen 
Oder dem Vcrfahren ausgehend von den Elcmcntcn, wie ein- 
gangs bei der Diskussion der Stufe (I) des erfindungsgema- 
fien Verfahrbns beschriebeo, verwoidet werden. 

Femer kann der endotherme Schritt der Alkan-Dehydrie- 
rung mit der exothermen Umsetzung gemaS Stufe (II) in ei- 
nem WSrme- und Eneigieverbund gekoppelt werden. 

We oben beieits angedeutet, eignet sich das erfindungs- 
gemafie Vcrfahren insbesondere zur Durchfiihrung des Ver- 
fahrens als integriertcs Vcrfahren, d. h. als mchistufigcs Ver- 
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fahrBQ, bei dem die Sti6me der verschiedeoen wahrend des 
VerEahieos verweadcten Komponenten zum Ibil oder voU- 
standig geschlossen dod, welter bevorzugt zusammen mit 
einer ent^Trechenden Warme- imd Enetgidcoppking, in der 
die bei den exotbermen ^^ah]:ensstufeD (IT) und (JH) fiei- 
wefdeoden EoeigieiDeDgeD diickt ztim B^reiben der endo- 
tfaenuioi Stufe (I) yawcodct wcidea kaim. 

Im folgendoi soil (£e vorliegende Erfinduog ncx;h anhand 
yaa dnigen AusfiilhningsbeispieLen edautal werden. 

BEISFDELE 

Bdspiel 1 

Synthcse von Wassersto£^roxid gemaB dem Antfaiachi- 
non-Verfahien 

600 kg einer Arbeitsldsung, best^ieod aiis ca. 10 Gew.-% 
2-Ethylanthrachinon, gelost in cinem Gemisch aus 70 \foL- 
% Shellsol NF und 30 VoL-% Tctrabutylhamstofi; wurden 
mit 10 kg eines Pd auf Aktivkohle-Hydnerkatalysatois 
(10Gew.-% Palladium) vexsetzt und in einem Riifukessel 
bd 45^ mit Wasserstoff bd einem Druck von 1^ bis 2 bar 
in Kontakt gebracht, bis der thcoretische Wasseistoffver- 
brauch eneicht wuide. Die nun schwarzgefarbte L5sung 
wuide auf Raumtempeiatur abgekiMt und der Katalysatxir 
durch Filtration abgetrennt. Die Hydrochinon-haltige L6- 
sung wurde in einem Strahldiiscnteaktor in drci Antdlen mit 
je 200 kg mil verdunntex Luft {10 VoL-% Sauerstoff, 90 
Vol.-% StickstofF) solange oxidiert, bis der Wasserstoffper- 
oxid-Gchalt konstant war. Nach der Oxidation wurden 
200 kg des nun ca. 1 Gew.-% WasserstofEpeioxid entbalten- 
den Gemischs mit ca, 15 kg VE-Wasser vereetzt und 15 min 
lang intensiv geriihrt. Anschliefiend wuide die waBrige 
Phase abgetiennt. Mit der nun ungefahr 9 Gew.-% Wasser- 
stoSpeioxid entfaaltenden wSBngen Ldsung wurde der nSch- 
ste 200 kg-AnteU 15 min lang intensiv geriihit, Nach der 
Abtrranung erhielt man ein Gemisch, das einen Anteil an 
Wassersto£^ioxid von ca. 15 Gew.-% aufwies, mit dem 
der letztc 200 kg-Antdl auf die gldche Weise cxtrahiert 
wuide. Auf diese Weise lieflen sich ungefahr 15 kg einer un- 
gefahr 20 Gew.-% Wasserstofi^jeroxid enthaltenden waBri- 
gen Losung gewinnca 

Bessere Ausbeutcn an Wasscrstof^eroxid konnen mit ei- 
ner kontinuieriichen Gegenstrom-Extraktion z. B. in einer 
Siebbodenkolonne, einer gepulsten Siebbodenkolonne und 
einer FOllkOrperkolonne erhalten werden. 

Bdspiel 2 

Synthese von Wasserstofi^)eroxid gemaB der DB-A 196 42 
770.3 

Bei der Herstellung von WasserstofEperoxid nach der 
obengenannten Atmieldung wurde als ReaktionsgefaI3 ein 
270 ml Autoklav mit Ruhrer, Thermostatisicning und 
Dnickhaltimg von 50 bar verwendeL In diesen Katalysator 
wurde edn wie folgt hergestellter Katalysatormonolith um 
die Riihrerachse zentriert eingebaut, so daB er durch den 
Rflhrcr gleichmaSig mit FlUssigkeit und Gas versorgt wurde. 
Ira Reaktorbodcn bcfanden sich Zuleitungen fur Sauerstoff, 
Wasserstoff und das Reaktionsmedium. Im Reaktordeckel 
befand sich eine Ableitung, aus der das Produkt/Gasge- 
misch kontinuierlich entnotmnen werden konnte. Nach Ab- 
zug der Volumina fDr alle Einbauteo stand ein effektives Re- 
aktionsvolumen von 208 ml zur Verfiigung, 

Der hierbei verwendete Katalysatormonolith wurde wie 
folgt heigestellt: 



Ein gewelltes und dn glaltes Netz aus V4A-Stahl (1.4571, 
Mascheoweite 180 /un, Drabtdurdmiesser 146 pm) wurdoi 
aufdnandergd^ und zu dnem zyliixlerformigen M(»olith 
mit einer Hohe von 5 cm und einem Duichmesser von eben- 

S faUs 5 cm geroUt Die Eodeo der Netze wurdra duzch 
SchwdBpunktB fixiert Der Netzendenahatand der fatten 
Netze betrug wangsteos I mnt 

Der monoiitfaisdie lYiiger wuide sukzessive mit Aoeton 
und destiUieitem Wasser behandeln und anschliefiend ge^ 

10 txDcknet Danach wurde der Monolith mit dner L5sung aus 
25 Gew»-% konzentticrter Salzsaure und 75 Gcw.-% destil- 
liertem Wasser 10 min lang bei 60**C befaandclt und mit dc- 
stillieitem Wasser abgespult Der so behandelte Monolith 
wurde in 150 ml destiUiertem Wasser voigelegt Nach Zug- 

15 abe von 10 Itopfcn konzenttierter HNO3 und 36 ml einer 1- 
gcw.-%igen wSBrigen LSsung von hypophosphorigcr Saure 
wurden 20 ml dner FaUadiumnitratlosung tnit einer PaUadi- 
umkonzentration von 1 Gew.-% zugegeben. Hiemach 
wurde zuerst 17 nun auf 60^C und datm eine Stunde lang 

20 auf 80^C erwarmL Anschliefiend liefi man abkOhlen, wusch 
den Katalysatuimonolith mit destiUiertem Wasser und 
trocknete ihn 16 Stunden lang bd 120°C. 

Das zor Heistellung von Wasseistofi^eioxid v<^endete 
Rcaktioosmedium bestand aus Methanol, dem 0,4 Gew.-% 

25 Schwefdsaure, 0,1 Phosphorsaure und 6ppm Bronrid (in 
Form von Natriutnbrotnid) zugesetzt worden waren. Mit 
dem Reaktionsmedium wurde der Reaktor gefluteL An- 
schliefiend Icitete man einen Sttom von 72,8 g/h Reaktions- 
medium, 48,6 1/h Sauerstoff und 5,5 l/h Wasserstoff (Gase 

30 bezogen auf Normalbedingungen) durch den Reaktor, Am 
Reatooideckel wurde das Piodukt/Gasgemisch kontinuier- 
lich entnommen. 

Der Umsatz bezogen auf Wasserstoff betrug 76% (gemaB 
einer BestLmmung des Wasserstoffgehaltes im Abgas) bd 

3S einer Selektivitat von 82%. Die Konzcntration der so heige- 
stellten methanolischen Wasserstoffperoxid-Losung lag bei 
7 Gew,-% (Titration mit KMn04 0,1 N). 
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Beispid 3 

Epoxidation von Propen mit Wasserstofi^jeioxid am Fest- 
bettkatalysator 



Durch dne Reaktorkaskade von zwei Rcaktoren mit je 

45 190 ml Reaktionsvolumen, gefiillt mit je 10 g TitansilikaUt- 
1 (TS-1), der zu \bllkontaktstrangen mit 2 mm Durchmes- 
ser verformt wiu*de, wurden Riisse von 27,5 g/h Wasser- 
stofi^Jcroxid (20Gew.-%, gewonnen gcmafi Beispiel 1), 
65 grti Methanol und 13,7 g/h Propylen bd 40°C Reaktions- 

50 temperatur und 20 bar Reaktionsdruck durchgeleitet. Nach 
Vcrlassen des zweitcn Rcaktors wurde das Reakdonsgc- 
misch in euiem Sambay-Verdampfer gegen Atmospharen- 
druck entspannt Die abgetiennten Leichtsieder wurden On- 
line in einem Gaschromatograpben analysiert Der fliissige 

S3 Reakdonsaustrag wuide gesammelt, gewogen und ebenfalls 
gaschiomatographisch analydeiL 

Wahrend der gesamten Laufzdt sank der Wasscrstoffper- 
oxid-Umsatz von urspriinglich 96% und erreichte nach 
400 h dnen Wert von 63%. Die Selektivitat bezogen auf 

60 Wasscrstoffperoxidbettug95%. 

Beispid 4 



65 



Regenenerung des deaktivierten Katalysators 

Der deaktivierte, mit oiganischen Produklen belegte, in 
Beispiel 3 verwendete Festbettkatalysalor wurde mit Piletha- 
nol gespult und ansddicBend bei 120**C funf Stunden lang 
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getrocknet 56 g des g^zoclcneten verformten Xatalysatois 
wutden in eia Drehrohr eingebauL Unter sehr langsamem 
Drchen des Drchrohrs (2 U/h) wurde unter Sdckstock 
(20 Uti) zuerst mit 4*'C/min auf SOCf'C aufgeheizL Danach 
wuide fur 2h bei 500°C ein Gasgemisdi (201/h) in das 5 
Diehrohr gefahren, das 9 \foL-% Sauerstoff und 91 VoL-% 
Stickstock entfaielt Danach wurde fiir 14 h bd 500^ und 
gleichbleiboider Gasmeoge (20 l/h) der V^lumenanteil an 
Sauerstoff im Gasstrom auf 18 VoL-% erhdht Danach 
wuide der regenerierte Katalysator im st^geo Gasstrom ab- 10 
gekiihlt Der Gewichtsvedust betrug ungefabr 7%. 

BdsplelS 



Durch eine Reaktorkaskade von zwei Reakloren mit je 
190 ml Reaktionsvolumen, gefuUt mil je 10 g des gemafi 
Beispiel 4 legenerierten Katalysators wutden Flttsse von 
27 f5 g/h Wasserstof^ioxid (20 Gcw.-%, gcwonncn gem&B 20 
Beispiel 1), 65 g/h Methanol und 13,7 g/h Fropylen bd 
40°C Reaktionstempeiatur und 20 bar Reakdoosdruck 
durchgeldtet Nach Varlassen des zwciteo Reaktors wurde 
das Reakdonsgemisch in einem Sambay-Verdampfer gegen 
AtmosphMicDdruck entspannt Die abgetrennten Leichtsie- 25 
der wuiden On-line in ednem Gaschromatographen analy- 
sieit. Der flUssigc Reakdonsaustrag wurde gesammclt, gc- 
wogcn und ebenfalls gaschromatographisch analysiert 

Wahrend der gesamten Laufzeit sank der Wasserstoffper- 
oxid-Umsatz von urspriinglich 96% und en:eichte nach 30 
400 h eincn Wert von 63%. Die Sclekdvitat bezogcn auf 
Wasserstofi5)cjK>xid bctmg 95%. 

Betspiel 6 

3S 

Dehydrierung von Pnopan zu Prop«i 

In einen Doppeknantel-Rohneaktor (Lange 50 cm mit 
35 mm Ihnendurdimesser) wurden 210 ml eines Dehydrier- 
katalysators auf Basis Cr-Oxid/Al203 in Form von 2-mm- 40 
Strangen eingebaut. Mit HLLfe eines Salzbad-Warmetrageis 
wuide der Reaktor auf SSC^C Wandtemperatur aufgeheizt, 
Propan wurde als Gemisch mit Sdckstoff (Volumenverhalt- 
nis 20 : 80) aus dncx Stahlflaschc diuckgcregelt bci 1,5 bar 
(LHS V = 0, 15/h) uber den Reaktor geleitet. Das ausfretende 45 
Reaktionsgemisch aus Propan, Propen und Wasserstoff 
wurde auf 30 bis 40°C abgekuhlt und zur Abtrennung der 
Cs-Produkte vom Wasserstoff auf ca. 35 bar zur Vcrflussi- 
gung verdichtet Dieses Hiissiggasgemisch konnte ohne 
welters Aufreinigung in der Epoxidadon eingesetzt weiden, 50 
da dort nur das Propylcn umgesetzt wutde und Propan filch 
hinrdchend inert votilelL 

Nach der Ij^xuddation nichtumgesetztes CrPiopan/Pro- 
pen-Gemisch konnte nach Priifung auf Peroxid-Preihdt ent- 
spannt und emeut in den Reaktor zur Propan-Dehydrierung SS 
zurflckgefahren wcrden. 

Nach ciner Reakuonsdaucr von 3 Stunden bctmg der 
Umsatz an Pn^an pro Durchlauf typischerweise ca. 35% in 
einer Selektiyitat zu Propen (GC-Analyse vor dem Verdich- 
ler) von 83 Mol-%. 60 

Der desakdvierte Katalysator licS sich wieder regenerie- 
ren, wenn man nach SchlieQeo der Propan-Zufuhr Luft in 
das Sdckstofftrageigas dndosierte (max. 2 Vol-% Sauer- 
stoff). 




1. Verfahren zur Oxidation cuiermindcstOTs dneC-C- 



Doppelbindung aufweisenden organiscfaen Veihindung 
Oder eines Gemischs aus zwd oder mehr davon, das die 
folgend«i Stufen imafaBt 

(I) Herstellung dues Hydropcroxids, 

(U) Umsetzung dner mindestens eine C-C-Dop- 
peibindung aufwdsenden ocgamschen Vbibin- 
dung Oder eines Gemischs aus zwd oder mehr da- 
von mit dem in Stufe (I) heigestellten Hydroper- 
Qxid in Gegenwart eines Zeolitib-Katalysators, 
(m) Regenerierung des in Stufe (Q) verwende^ 
ten, zumindest teilwdse deaktiviertenZeoIitb-Ka- 
talysators, und 

(TV) Durchfiihrung der Ums^^ung gemaB Stufe 

(II) unter Verwendung eines Zeolith-Katalysatocs, 
der den in Stufe (III) legenoierten Katalysator 
enthalt 

2. \^ifah]:en nach Anspmch 1, wobei die mindestens 
dne C-C-Doppelbindung aufweisende organische Ver- 
bindung ausgewShlt wild aus der Gruppe bestchend 
aus einem linear&n oder verzwdgtketdgen aliphad- 
schen, einem lineaien oder veizweigtketdgen aromati- 
schen, einem linear&n oder verzweigtketligen cycloali- 
pbatischen Olelin, mit jewdls bis zu 30 C-Atomcn und 
einem Gemisch aus zwei oder mehr dav<xi. 

3. >feifahren nach Anspmch 2, wobei das Olefin erfial- 
ten wird durch Dehydiiemng der entsprechenden ge^ 
satdgten organischcn Verbindung unter Erhalt des Ole- 
fins und Wasserstoff. 

4. Verfahren nach Anspruch 3, wobei die Dehydri&- 
mng in Gegenwait eines heterogenen Katalysators 
durchgefiihrt wird, der mindestens eines der folgcndcn 
Elemente enthalt: 

Sc, Y, La, U Zr, Hf, V, Nb, Ta, Cr, Mo, W, Mn, Re, Fe, 
Ru, Os, Co, Rh, Ii; Ni, Pd, Pt, Cu, Ag, Au, B, Al, Ga, C, 
Si, Ge und Sa 

5. Verfahren nach einem der Anspiuche 1 bis 4, wobd 
der Zeolilh-Katalysator \Ckropoten, Mesoporen, Ma- 
kropuien, Mikro- und Mesoporea, N^kio- und Makio- 
poren, und Mikro, Meso- und Makroporen aufwcist. 

6. Verfahren nach dnem der Anspriiche 1 bis 5, wobei 
der Zeolith- Katalysator ausgewahlt wird aus der 
Gruppe bestehend aus einem Utan-, Zirkcnium-, \^a- 
dium-, Chrom- oder Nic*- cnthaltenden Silikat, mit 
MH-, BEA-, MOR-, TON-, MTW-, FER-, CHA-, ERI- 
, RHO-, GIS-, BOG-, NON-, EMT-, HEU-, KH-, 
TAU-, DDR-, MTT-, RUT-, m^, MAZr-, GMB-, NES- 
, OFF-SGT-, EUO-, MFS-, MCM-22-, MEL-Stmktur, 
MFI/MEI^Mischstaiktur und einem Gemisch aus zwei 
oder mehr davon. 

7. Verfahren nach einem d^ Anspiuche 1 bis 6, wobei 
als Zcolith-Katalysator ein Katalysator, herstellbar 
durch em Verfahren, das folgende Stufen umfaBt, ver- 
wraidetwird: 

(i) Versetzen eines Gemischs enthaltend dnen 
Zeolith oder dn Gemisch aus zwei oder tnehr da- 
von mit einer Mlschung enthaltend mindestens ei- 
ncn Alkohol und Wasscr, und 

(ii) Kneten, Verfonnen, TVocknen und Calcime- 
ren des gemaB Stufe (i) versetzte Gemischs. 

8. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 7, wobei 
die Regenerierung des zumindest teilwdse deaktivier- 
ten Zeolith-Katalysators gem^ Stufb (III) wie folgt 
durchgefiihrt wird: 

(a) Aufheizen eines zumindest teilwdse deakd- 
vierten Katalysators auf cine Tcmpcratur im Be- 
reich 250°C bis 600**C in dner Atmosphere, die 
woiiger als 2 VoL-% Sauerstoff enthalt, und 

(b) Beaufschlagen des Katalysators bei einer 
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Temperatiir im Bereich von 250 bis 800°C, vor- 

zugswdse 350 bis 600^C, mit einem Gasstrom, 

der einen Gehalt an eincr Sauerstoff-licfanden 

Substanz Oder an Sauerstoff oder an eLoeni Ge- 

misch aus zwei oder mefar davon im Bereich von 5 

0,1 bis 4 Vol-% aufweist 
9. Verfahien nach einem der Anspniche 1 bis 8, wobei 
die Regenerierung gemSB Stufe (HE) des zumindest 
teilweise deaklivierten Katalysators in einer \focrich- 
tiing zur Umsetzimg gem;SB Stufb (IE) duicbgefuhit 10 
wird, ohne dafi der Zeolith-Katalysator aus dieso: ^for- 
ricfatung eotfemt wird 
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